EX ADEME
REPUBLIQUE
FRANCAISE
27—, T TR TR
Egalité P ST
Fraternité Zone réservée a l'instructeur ADEME
Diffusion Confidentialité Stratégique/sensible Valorisation a Date de revue
prévoir d’obsolescence
Cinterne | CIOui XINon UOui COui MM/AAAA
Externe | Date fin : MM/AAAA Non CINon
Nom du responsable UG Validation de la qualification

Bloc de texte a enlever avant la conversion en pdf, puis a replacer sur le word

VALOMATBIO - ETUDE DE
LA VALORISATION DES

ISOLANTS BIOSOURCES EN
FIN DE VIE

Rapport 2 : Essais en laboratoires en vue
de ressortir les scénarios prospectifs pour
les matériaux cibles

Synthese

» scembre
2022

ECOLE NATIONALE SUPERIEURE
RRRRRRRRRRRRR )
e mBsteana

eeeeeee -Téléoom




REMERCIEMENTS

Christelle RABBAT (IMT Atlantique)
Sary AWAD (IMT Atlantique)

Audrey VILLOT (IMT Atlantique)

Yves ANDRES (IMT Atlantique)
Delphine ROLLET (Inddigo)

Coralie GARCIA (CF2B)

Nathalie TORNAY (LRA, ENSA Toulouse)
Catherine AVENTIN (LRA, ENSA Toulouse)
Virginie DUFOUR (ESTEANA)

Frédéric ROSSI (ESTEANA)

Luc FLOISSAC (Eco-études)

CITATION DE CE RAPPORT

LEONARDON Philippe, ADEME, RABBAT Christelle, AWAD Sary, VILLOT Audrey, ANDRES Yves, IMT Atlantique,
2022. Etude de la valorisation des isolants biosourcés en fin de vie. 16 pages

Cet ouvrage est disponible en ligne https://librairie.ademe.fr/

VALOMATBIO - Etude de la Valorisation des isolants biosourcés en fin de vie 1 21 .



Toute représentation ou reproduction intégrale ou partielle faite sans le consentement de I'auteur ou de ses ayants droit ou ayants cause est
illicite selon le Code de la propriété intellectuelle (art. L 122-4) et constitue une contrefagon réprimée par le Code pénal. Seules sont autorisées
(art. 122-5) les copies ou reproductions strictement réservées a I'usage privé de copiste et non destinées a une utilisation collective, ainsi que
les analyses et courtes citations justifiées par le caractere critique, pédagogique ou d’information de I'oeuvre a laquelle elles sont incorporées,
sous réserve, toutefois, du respect des dispositions des articles L 122-10 a L 122-12 du méme Code, relatives a la reproduction par
reprographie.

Ce document est diffusé par I'ADEME
ADEME
20, avenue du Grésillé

BP 90 406 | 49004 Angers Cedex 01
Numeéro de contrat : 1904C0004

Etude réalisée par INDDIGO, IMT Atlantique, Eco-études, Esteana, LRA de 'ENSA de Toulouse et la CF2B pour ce projet financé par ' ADEME

Projet de recherche coordonné par : INDDIGO
Appel a projet de recherche : APR BAT RESP 2017

Coordination technique - ADEME : LEONARDON Philippe
Direction Ville et Territoire Durable (DVTD) / Service Batiment (SB)

VALOMATBIO - Etude de la Valorisation des isolants biosourcés en fin de vie 131 @



SOMMAIRE

RESUIMIE ........ o iieiiiiiiicccticetententensatestactesesssssastessassastassssssssssasssssassassassassassnssnns 5
Y 3 12 O 6
1. INTRODUCTION ET METHODOLOGIE .....ccccctteiuiiniiniinnienieciesacisieenassesiansassosnans 7
2. SELECTION DES CINQ MATERIAUX BIOSOURCES PROMETTEURS........cccccevauueeee 8
2.1, MAtEriaUX BCAITES......uueeeeeriiieirsnneeeeesieissssnneeeeesesssssssnsessssssssssssssesssssssssssssssesssssssssssnssessssssssssnnsessssssssssnnns 8
2.2.  Sélection des MAteriauX CIbIES......cciiiiiicrirrereeiiiiiicinereersssecrssnreeeessssesssnneeessssessssssnsesssssssssssnnnesessssssssnnns 8
3. CARACTERISATION ET ORIENTATION VERS LES VOIES APPROPRIEES.............. 11
3.1. Caractérisation en laboratoire des matériaux Cibles .........cccvveeriiiiiiiiriineeiiiiiicccereeere e cceeeees e anee 11
3.2. Sélection des voies de valorisation aQpPPropri€es .......cccevevveeriiiseeiiiisiieiniiieennnneessee s ssaseseas 11
4. VOIES DE CONVERSION THERMOCHIMIQUE : ESSAIS EN LABORATOIRE.......... 12
4.1. Prétraitement par densifiCation. ... s s se s s s s s s e s s s s s sessesnees 12
.2, PYIOIYSE cuiiiiiiiiiiiiiiiiiieiiisiresesssssss s ss s s s e s se s s s e s s e s s s e s s e s s s s s seseeseeesseseeeeseseseeaeeeeeeseseaeeeeeeeeseeseteseeseseseesesassasananns 12
4.2.1. Réacteur et caractérisation des produits ObTENUS.........cceciiiiiciiii e 12
L - 11 Y W Lol 4 - Y Y e =T V=T = USRS 13
4.2.3.  Analyses des Produits d€ PYIOIYSE ....ccccuiieiiiieeeiieteceieeesctte e e etre e e eetee e e stteeeessaeeeessaeeesnreeeenssresesneneas 14
4.2.4. Raffinage de la bio-huile issus des fibres de chanVre.........cccceeeciee e 14
R JO VT o T - b 21 Tor- Y [ 15
4.3.1. Pyro-gazéification totale a 1a Vapeur d’@aU......c.ceieiiiiiiiiieeee et 15
4.3.2. Production de charbon actifs a partir des textiles recyclés et leur utilisation dans le traitement d’eau
............................................................................................................................................................ 16

4.4. CoMbUSEION €N ChaAUIEIre.....cccccceeerriiiiiiisrrnrreeeessssssnneeeesssesessnnesessssssssssnnensssssssssssnnnssssssssssssnnsassssssnns 17
4.4.1. Performance enViroNNEMENTAIE ........ieciiiiiieiiie ettt sae e sae e s ae b e s bae e sbaeeaaeenaeas 17
4.4.2.  Performance ENEIGETIQUE .....oo.uiii ittt ettt ettt sttt ettt et e et e eatesa b e sbeesbeeabeebeeatesaeesheenbeentesaeens 18
5. CONCLUSION....cciititutiiiiteiteinteitatestestestessssssassessassasssssessasssssssssssssassessassasans 19
REFERENCES BIBLIOGRAPHIQUES ......cccciiiiniiieieiieieiienieciesescecessesastassassossasassasees 20
LISTE DES ANNEXES ......cuiiiiiiiieieiiiieiieieeiieteecatestansastessastosssssssassassassassassassasassasas 22
ANNEXE 1 : COMPOSITION DES MATERIAUX ISOLANTS BIOSOURCES CIBLES ......... 22

ANNEXE 2 : CARACTERISATION DES MATERIAUX ISOLANTS BIOSOURCES CIBLES... 23
ANNEXE 3 : PYROLYSE : CARACTERISATION DES FRACTIONS LOURDES ET LEGERES 24

ANNEXE 4 : CARACTERISATION DU CHARBON ACTIF....ccceciitimnirinnnirinnirienninennnnnens 25
ANNEXE 5 : COMBUSTION DES GRANULES WR, HF ET WF.....ccccituiirinnirinnninennnnnene. 26
INDEX DES TABLEAUX ET FIGURES......ccciittmiiriniitiniininiitiniinieiineeeinieineeenneanes 27
SIGLES ET ACRONYMIES ......citiuiiiiiiiiiitniiitiiiiiieiiiieiinineiiessiinssesnessesssssssessessssssnes 28

VALOMATBIO - Etude de la Valorisation des isolants biosourcés en fin de vie 1 41 .



RESUME

Les préoccupations liées au changement climatique ont poussé a la décarbonisation du secteur du
batiment, premier consommateur d'énergie en France. Dans le batiment, l'isolation thermique joue
un role important dans la minimisation de la consommation d'énergie opérationnelle. Actuellement,
I'isolation est réalisée a I'aide de matériaux dérivés de minéraux et de combustibles fossiles. C'est
pourquoi les matériaux biosourcés ont suscité un intérét croissant sur les marchés européen et
francais comme isolants propres et efficaces. Actuellement, ce secteur constitue 10 % du marché de
I'isolation. En raison des réglementations thermiques et environnementales actuelles (RE 2020), une
utilisation massive de ces matériaux biosourcés est envisagée dans le secteur du batiment et leur part
de marché devrait doubler d'ici 2025.

Cette incitation a l'utilisation de ces matériaux va entrainer une augmentation des volumes de déchets
a traiter en fin de vie. Dans la littérature, les scénarios de valorisation sont quasiment inexistants et le
scénario considéré par défaut dans les analyses de cycle de vie et les fiches de déclarations
environnementales et sanitaires est la mise en décharge. A I'heure actuelle, la réutilisation et le
recyclage de ces matériaux émergents étant coliteux et difficiles, ce travail a été envisagé dans le cadre
du projet VALO-MAT-BIO et a visé I'exploration et |’évaluation de la valorisation énergétique des
matériaux biosourcés en fin de vie.

En conséquence, notre travail commencera par la sélection de cinqg matériaux biosourcés les plus
prometteurs et représentatifs du marché frangais pour une étude plus approfondie. Suite a cette
sélection, les propriétés physico-chimiques et la composition des matériaux ciblés seront déterminées.
Ensuite, les résultats des essais en laboratoires de valorisation énergétique par voies de conversion
thermochimiques, notamment de pyrolyse, pyro-gazéification et combustion, seront présentés et
discutés. Enfin, les résultats seront comparés en vue de ressortir la ou les voie(s) de valorisation les
plus pertinentes pour chaque matériau ciblé.

Ce travail servira de base pour la suite des études. Les scénarios seront repris pour modéliser I'analyse
de cycle de vie et ensuite étudier I'impact a I’échelle d’'un batiment.
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ABSTRACT

Concerns about climate change have led to the decarbonization of the building sector, the largest
energy consumer in France. In the building sector, thermal insulation plays an important role in
minimizing operational energy consumption. Currently, insulation is made with materials derived from
minerals and fossil fuels. For this reason, biomass-based materials have attracted growing interest in
the European and French markets as clean and efficient insulation materials. Currently, this sector
constitutes 10% of the insulation market. Due to the current thermal and environmental regulations
(RE 2020), massive use of these biomass-based insulation materials is envisaged in the building sector
and their market share is expected to double by 2025.

This incentive to use these materials will lead to an increase in the volume of waste to be treated at
the end of its life. In the literature, recovery scenarios are almost non-existent and the default scenario
considered in life cycle assessments and environmental product declarations is landfilling. Currently,
the reuse and recycling of these emerging materials is costly and difficult, so this work was considered
within the framework of the VALO-MAT-BIO project and aimed at exploring and evaluating the energy
recovery of biomass-based insulation materials at the end of their life.

Consequently, our work will start with the selection of five most promising and representative
biomass-based insulation materials of the French market for a more in-depth study. Following this
selection, the physicochemical properties and composition of the targeted materials will be
determined. Then, the results of laboratory tests of energy recovery through thermochemical
conversion routes, including pyrolysis, pyro-gasification and combustion, will be presented and
discussed. Finally, the results will be compared in order to identify the most relevant recovery route(s)
for each targeted material.

This work will serve as a basis for further studies. The scenarios will be used to model the life cycle
assessments and then to study the impact at the scale of a building.
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1. Introduction et méthodologie

L'Europe s'oriente aujourd'hui vers la construction de batiments durables par la mise en ceuvre de nouveaux Matériaux
d'Isolation Biosourcés (MIB) comme alternatives aux matériaux minéraux et synthétiques. En 2015, 230 000 tonnes de résidus
de biomasse produits en France ont été valorisés dans le secteur du batiment, représentant 8% du marché de I'isolation [1].
Entre 2016 et 2020, le marché des MIB a connu une croissance exponentielle, notamment dans le cadre de la réglementation
environnementale RE2020. Au cours de ces cing derniéres années, 130 millions de m2 de produits ont été mis en ceuvre,
dont 27 millions de m2 (84 000 maisons résidentielles entierement isolées) en 2020, ce qui correspond a une augmentation
du volume de 87 % [2]. Actuellement, ce secteur constitue 10% du marché de l'isolation et cette part de marché devrait
atteindre 20% en 2025 [3].

Malgré leurs avantages environnementaux pendant les phases de fabrication et d'utilisation, leur fin de vie n'est pas encore
abordée dans la littérature. Actuellement, la mise en décharge est la stratégie communément adoptée pour la gestion de ces
déchets, ce qui entraine de graves problémes environnementaux. Les premiers dépbts, comprenant entre 5 000 et 15 000
tonnes, devraient apparaitre entre 2025 et 2030 [4,5]. A partir de cette date, la production de déchets de MIB augmentera
de maniére exponentielle pour atteindre 150 000 tonnes en 2050, nécessitant d’anticiper leur devenir [6].

Comme la réutilisation et le recyclage de ces nouveaux produits rencontrent des obstacles techniques, économiques et
environnementaux [7-9], cette étude, dont la méthodologie est illustrée dans la Figure 1, a été effectuée afin d’explorer et
d’évaluer plusieurs voies de valorisation énergétique des déchets, notamment la pyrolyse, la pyro-gazéification et la
combustion, sur cing familles de MIB représentatives du marché frangais. Cette étude vise a produire des produits a valeur
ajoutée et a associer chaque matériau a sa ou ses voies de valorisation les plus pertinentes.

m Fin de vie des matériaux ] == == J» Situation actuelle/état de I'art en France

d'isolation biosourcés (MIB)
[ lJ 1
n Réutilisation ] I‘ R_ecy_clage et_‘ } ” \’/alori§a.tion ] oy >Obstacles techniques, économiques et
valorisation matiére énergétique environnementaux au recyclage et a la réutilisation
I

Sélection des principaux Sélection de 5 matériaux
MIB représentatifs biosourcés prometteurs

Caractérisation et
Densification
Sélection des voies
appropriées
!
Voies de conversion Voies de conversion | _ .y Réalisation des tests a
biochimique thermochimique I'échelle du laboratoire
Fermentation ngesy:ron Dlgestlpn Pyrolyse Gazelflcan(,)n a [ Combustion
aérobique anaérobique la vapeur d’eau
Bio-huile, biochar, Raffinage de Performance

Gazde Charbon Performance
gaz de pyrolyse la bio-huile synthése actif Environnementale énergétique

L J

Propriétés physico-chimiques et
compositionnelles + granulation

Elimination des voies inadaptées +
= =P Sélection de voies appropriées

Ressortir pour chaque matériau cible sa ou ses voies de valorisation les plus pertinentes

Figure 1 : La méthodologie adoptée dans cette étude (MIB : matériaux d’isolation biosourcés)
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2. Sélection des cinqg matériaux biosourcés prometteurs

2.1. Matériaux écartés

Dans un premier temps, une étude de gisement a été réalisée sur les filieres de matériaux biosourcés d'isolation les plus

matures et les plus développées en France, ainsi qu’une étude sur leurs scénarios de valorisation actuels et prospectifs en fin

de vie [11]. Tout d'abord, un tri préliminaire a été mené pour écarter les matériaux biosourcés non favorables et accepter

ceux qui sont potentiellement porteurs. Les matériaux écartés incluent :

1.

La paille : filiere ne présentant aucun défi souligné dans les fiches de déclarations environnementales et sanitaires
(FDES) en termes de gestion de fin de vie. Les bottes de paille ne comportent pas d'additifs et peuvent donc étre
orientées vers une valorisation agricole et retournées au sol aprés leur retrait du batiment. De plus, la filiere des
panneaux de paille de blé est encore immature avec un volume de production treés faible (< 400 tonnes/an en 2012 [1])
et il n'existe pas de statistiques fiables ni de données de référence livrées [10]. Par ailleurs, pour les panneaux isolants
en paille de riz (92% paille de riz et 8% de liant polyester), un seul fabricant « FBT isolation » existe. Il s'agit d'un marché
actuellement émergent (> 4,000 tonnes en 2020) et potentiellement intéressants a valoriser en fin de vie en raison de
leur haute teneur en silice. Néanmoins, leur marché futur est incertain ; ces produits ne seront pas pris en considération
dans I'étape suivante.

La balle de riz : filiere nouvelle encore en développement. Aucun taux de croissance annuel n'est envisagé ni I'évolution
de la production en 2030 et 2050. A I'heure actuelle, il n'existe pas de FDES pour ces matériaux et leur composition est
encore inconnue [1]. L'avenir de la balle de riz en France étant incertain, ce matériau a été éliminé dans la suite de
|'étude.

La laine de mouton : filiere en disparition en raison des difficultés liées a la faible valeur du produit et au processus de
lavage qui est principalement effectué en Chine et en Espagne. Ce secteur est aujourd'hui marginal en isolation. A
I'horizon de 2030 et 2050, la disponibilité de la laine pour la construction plafonne a environ 5 000 tonnes [10]. Due au
ralentissement du marché, ces produits n’ont pas été pris en compte pour un examen plus approfondi.

Les fibres de lin : principalement utilisées pour la production de produits a haute valeur ajoutée tels que les vétements
et les tissus de haute qualité. Dans le secteur du batiment, la part des panneaux en fibres de lin est extrémement faible
(< 2000 tonnes) et dédiée a l'isolation des cloisons et des toitures intérieures [10]. Le taux de croissance de I'industrie
textile du lin est presque nul dans les années a venir. Par conséquent, aucune augmentation notable de I'intégration des
matériaux en lin dans le batiment n’est attendue. Cette filiere restera au méme niveau qu'aujourd'hui jusqu'en 2050,
justifiant son écartement [10].

2.2. Sélection des matériaux cibles

Suite a ce premier criblage, un diagramme de Kiviat a été adopté pour la représentation des quatre critéres principaux définis

et évalués pour tous les matériaux biosourcés retenus, facilitant ainsi leur comparaison (Figure 2Erreur ! Source du renvoi

introuvable.). Le marché de ces produits devrait connaitre une croissance importante jusqu'en 2050. Ces critéres

comprennent leurs volumes actuels (commercialisé en 2020) et futurs (projection en 2050), leurs volumes de déchets générés

a I'horizon 2050, leurs compositions en termes d'additifs et leurs potentiel contributions aux réchauffement climatique en fin

de vie. Toutes les valeurs ont été normalisées a des valeurs comprises entre 0 et 1.

VALOMATBIO - Etude de la Valorisation des isolants biosourcés en fin de vie 1 8 1 .



0,6
Recycled textiles in 0,5 Wood plastic
loose-fill 0,4 composites

Flax, hemp and cotton

=@ Current commercialized volumes in 2020
=@-Expected commercialized volumes in 2050
Additives
=8— (Global warming potential at end-of-life stage (kg CO2 eq/ FU)
=0="Volume of waste in 2050

Wood semi-rigid

panels
) 1
Recycled textiles 0,9 Wood rigid panels
panels and rolls 0.8

0,7

Cellulose wadding in

loose-fill

Cellulose wadding
panels

Hemp fiber in loose-
fill
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Figure 2 : Comparaison des matériaux isolants biosourcés retenus par un diagramme de Kiviat

Apres |'analyse du diagramme, on remarque que :

1.

La ouate de cellulose en vrac : + 5% de croissance par an en volume jusqu'en 2030 [5]. Le tonnage est
estimé a environ 200 000 tonnes d'ici 2050 en raison du gisement important de papiers et cartons [10].
De plus, ce matériau est bon marché (73 000 tonnes/an en 2020 [5]), et occupe 40 % des parts de
marché des isolants biosourcés en France. A I'horizon 2050, la ouate de cellulose en vrac est le déchet
biosourcé prédominant (plus de 80 000 tonnes). Malgré une contribution moyenne par unité
fonctionnelle au réchauffement climatique, le tonnage important de ces déchets amplifiera la libération
de gaz a effet de serre dans I'atmospheére. De plus, ce matériau contient une quantité élevée d'additifs
(10% en masse), donc son traitement est obligatoire.

Les isolants rigides et semi-rigides en fibre de bois ont actuellement une forte part de marché de 40%
des isolants biosourcés [1]. En 2020, le volume commercialisé en France de panneaux rigides en bois est
de 93 000 tonnes/an et celui des panneaux souples est de 53 000 tonnes/an [10]. Un développement
important de ces matériaux est attendu dans les années a venir. Cependant, le recyclage et la
valorisation énergétique des panneaux rigides sont trop étudiés dans la littérature, les panneaux durs
ont été écartés alors que les panneaux souples sont retenus. En outre, les panneaux souples incorporent
plus de 10 % en poids de liants plastiques et une proportion d'additifs (retardateurs de flamme)
considérable de I'ordre de 5% en masse. Leur volume de déchets en 2050 est important. Par
conséquent, leur fin de vie doit étre anticipée.

Textiles recyclés en panneaux et/ou rouleaux : la quantité de panneaux textiles recyclés est susceptible
d'augmenter considérablement a I'avenir en raison des millions de vétements vendus a cause de la
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mode. La réutilisation des textiles comme produits d'isolation est donc un véritable enjeu
environnemental. Par ailleurs, cette filiere integre un ensemble d’acteurs (producteurs, consommateurs
et pouvoirs publics) qui pourrait sans doute permettre d'augmenter significativement le taux de
recyclage des matériaux en coton dont la disponibilité va croitre dans les années a venir. De plus, " Le
Relais " a installé une nouvelle ligne de production pour doubler la quantité de panneaux/rouleaux
isolant. La disponibilité du coton recyclé pour la construction a été arbitrairement estimée a 20 000
tonnes en 2030 et 50 000 tonnes en 2050 [10]. Le tonnage devrait atteindre environ 25 000 tonnes en
2050 (dans I'nypothese de 50 % de vrac et 50 % de panneaux). L'augmentation de la production
entrainera une forte baisse des prix de commercialisation. Cependant, ces produits incorporant le
pourcentage le plus élevé d'additifs (12,6%). Malgré une faible contribution au réchauffement
climatique et un faible tonnage de déchets en 2050, la valorisation de ces matériaux en fin de vie n'est
pas vraiment développée (incinération et mise en décharge). Pour ces raisons, I'accent doit étre mis sur
la gestion de ces matériaux en fin de vie.

Les panneaux mixtes en fibres de lin, chanvre et coton : Les panneaux ont un tonnage actuel important
de 8 500 tonnes et sont attendu a doubler en 2050. Cependant, ces produits contiennent la plus faible
quantité d'additifs (0,2%) en raison des propriétés ignifuges et biocides du lin. Malgré leur faible
contribution au réchauffement climatique et leur faible tonnage de déchets en 2050, ces matériaux ont
été sélectionnés comme étant le seul matériau commercialisé a base de 3 fibres biosourcées avec un
liant plastique. La gestion de ces fibres mixtes en fin de vie n'est pas encore abordée dans la littérature,
d’ou I'intérét donc de se concentrer sur leur valorisation.

Panneaux de chanvre : Le secteur du chanvre est considéré comme |'un des secteurs de matériaux
biosourcés les plus matures. La culture du chanvre dans les chanvriéres est rapide (90 a 120 jours), la
plante consomme trés peu d’eau et ne nécessite pas de pesticides pour sa croissance. Malgré son
potentiel de développement limité a I’heure actuelle, plusieurs fabricants/acteurs s’y intéressent.
L'offre locale de matériaux a base de chanvre est satisfaite sur le territoire francais. Cependant, la
demande reste un obstacle majeur en raison du co(t élevé de ces produits par rapport aux isolants
conventionnels. Dans les années a venir, la filiere de laine isolante prévoit devenir suffisamment
compétitive en termes de prix et les volumes pourraient croitre rapidement. Malgré un faible volume
actuel, ces panneaux expérimenteront une croissance dans le secteur du batiment [10]. Ils sont
composés de 10 % en masse de liant synthétique et d'une faible quantité d'additifs (0,2 % en poids) et
contribuent faiblement au réchauffement climatique apres leur rejet dans les décharges. Il est donc
important d'anticiper de nouvelles voies de valorisation de ces matériaux en fin de vie.

Les panneaux de liege expansé : contribution la plus marquante au réchauffement climatique. Mais le
volume actuel n’est que 1500 tonnes/an qui sont majoritairement importés. Le scénario prospectif
consiste a diminuer 'importation et a relancer cette filiere en replantant ou en poursuivant l'entretien
des zones de culture abandonnées ou mal gérées. Dans le meilleur des cas, le liege d'origine frangaise
utilisé comme matériau de construction pourrait atteindre 25 000 tonnes/an a long terme d'ici 2050
[10].

Les textiles recyclés en vrac: production actuelle minime. Elle est susceptible d'augmenter
significativement dans I'avenir [10]. Pour " Buitex Industries ", la production d'isolants a base de coton
en vrac est devenue une activité stratégique que l'entreprise développe en priorité a partir de 2018.
Quant a RMT lIsolation, située a Barcelone, commercialise de la laine de coton en vrac sur le marché
francgais et européen. De plus, " Isocomble ", une industrie située en Catalogne, prévoit d'implanter
prochainement une usine de production en France afin de proposer une gamme de flocons a souffler.

Suite a cette étude, les cing matériaux les plus prometteurs, représentatifs des filieres de matériaux biosourcés

d'isolation les plus matures et les plus développées en France ont été retenus pour une étude plus approfondie.

Ces matériaux provenant d'une diversité de ressources locales de biomasse sont la ouate de cellulose en vrac

(CW), les panneaux semi-rigides en fibres de bois (WF), les panneaux de textiles recyclés (RT), les panneaux de

fibres de chanvre (HF) et les panneaux mixtes composés de fibres de lin, de chanvre et de coton (MF). Leur
composition, indiquée dans les Avis techniques, est présentée dans I’Annexe 1.
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3. Caractérisation et orientation vers les voies appropriées

3.1. Caractérisation en laboratoire des matériaux cibles

Les matériaux ciblés ont été caractérisés en laboratoire pour la détermination de leurs propriétés physico-chimiques et de
leur composition. La méthodologie appliquée a consisté a broyer la matiere premiére en poudre dans un broyeur a billes
(Retsch MM400), sécher pendant 24 heures dans une étuve réglée a 105 °C pour déterminer leur teneur en humidité [12].
Aprés séchage, le taux de cendres a été déterminé aprés combustion a I'air des matériaux dans un four a moufle réglé a 550
°C conformément a la norme EN I1SO 18122 [13]. Les proportions en carbone, hydrogene, soufre, azote et oxygéne présents
dans les échantillons biosourcés ont été mesurés a I'aide d’un analyseur élémentaire (Analyseur CHNS/O, Flash EA1112
Thermo Finnigan) [14]. Le contenu énergétique ou pouvoir calorifique supérieur (PCS) du matériau a été évalué dans une
bombe calorimétrique (Calorimetre Par 6200) en présence de 30 bars d’oxygene comprimé [15]. Le pouvoir calorifique
inférieur (PCl) a été ensuite calculé et représente la quantité de chaleur, par unité de masse, théoriquement dégagée dans
une combustion parfaite.

Dans un second temps, les matériaux biosourcés broyés et séchés ont été caractérisés par analyse thermogravimétrique
(ATG) dans une atmosphere inerte controlée pour déterminer leur plage de dégradation [16] ainsi que leur teneur en matiéres
volatiles (MV) et carbone fixe selon la norme EN ISO 18123 [17]. Cette analyse a été effectuée dans un Analyseur
thermogravimétrique SETSYS Evolution 1750. La composition en cellulose, hémicellulose et lignine a été déterminée par
fractionnement biochimique suivant la norme FD U44-162 [17]. Les résultats de toutes ces analyses mentionnées sont
présentés dans I’Annexe 2.

Ainsi, ces produits présentent des compositions assez hétérogénes en termes de teneur en humidité, de teneur en cendres,
de PCl et de leurs proportions en cellulose, hémicellulose et lignine. Leur température maximale de dégradation ne dépasse
pas les 550 °C.

3.2. Sélection des voies de valorisation appropriées

La présence d'une grande quantité d'hémicellulose et de cellulose favorise la conversion par des procédés biochimiques.
Néanmoins, ces processus sont tres sensibles a la présence d'additifs et a la teneur élevée en lignine de la matiére premiere.
La présence d'additifs tels que I'acide borique et les composés inorganiques azotés freine les activités biologiques des
microorganismes anaérobies [65], comme étant toxiques et inhibiteurs ; réduisant ainsi la production de méthane pendant
la digestion anaérobie. De plus, ces additifs inhibent certaines actions spécifiques des enzymes pendant la fermentation [66].
De son c6té, la lignine agit comme une barriere qui empéche la bioconversion de I'hémicellulose et cellulose. En fait, ce
constituant est a peine digéré par les microorganismes et les enzymes. Par conséquent, un matériau présentant une teneur
importante en lignine (> 20 %) n'est pas recommandé pour la digestion et la fermentation anaérobies. En outre, la lignine est
responsable de la génération de composés polyphénoliques, inhibant les voies de fermentation en aval. Pour produire des
biocarburants (bioéthanol, biogaz) et des produits chimiques a partir de processus biochimiques, la biomasse
lignocellulosique doit avoir une teneur élevée en holocellulose (> 65 %), une faible teneur en lignine (< 10 %), une faible
teneur en cendres (< 1 %) et une teneur élevée en azote (> 0,2 %) [64]. Ces conditions n'étant pas remplies, les technologies
de conversion biochimiques ont été écartées pour les MIB.

D'autre part, la valorisation énergétique via des procédés de conversion thermochimique est privilégiée pour les matériaux
secs et ligneux. En fait, ces procédés présentent I'avantage d'étre flexibles et capables de traiter rapidement diverses matiéres
premiéres de biomasse tout en les convertissant en chaleur/électricité et en vecteurs énergétiques précieux tels que des
produits chimiques (alcools, etc.) ainsi que des biocarburants solides (biochar), gazeux (syngas, H>) ou liquides (bio-huile). Par
exemple, durant la pyrolyse a haute température d’'un matériau ligneux, la lignine est dépolymérisée en oligomeéres et
composés phénoliques (bio-huile) et favorise la production de biochar (aromatiques). Les MIB contenant des adjuvants (liants
plastiques et additifs), secs et ligneux avec un PCl modéré a élevé (13.5-18.5 MJ/kg), la pyrolyse, la pyro-gazéification et la
combustion, ont été suggérées pour étre testées sur les matériaux ciblés.

En conclusion, les cing isolants biosourcés les plus prometteurs et représentatifs du marché frangais ont été
retenus pour une étude plus approfondie. Apres caractérisation au laboratoire, ses matériaux cibles
présentent des caractéristiques tres hétérogenes. Etant ligneux, adjuvantés et secs, les procédés de conversion
thermochimique ont été privilégiée. Des essais de pyrolyse, pyro-gazéification et combustion seront réalisés
sur les matériaux sélectionnés.
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4. Voies de conversion thermochimique : Essais en laboratoire

La pyrolyse, la gazéification et la combustion sont trois voies thermochimiques prometteuses pour transformer les matieres
premiéres issues de biomasse lignocellulosique en combustibles de valeur et/ou chaleur. Etant des technologies
respectueuses de I'environnement et efficace pour le traitement de déchets avec une performance technique et
environnementale élevée, la pyrolyse convertie la matiere premiéere en vecteurs énergétiques tels que le biochar, le gaz de
pyrolyse et les goudrons (bio-huile, wax, eau). La gazéification produit principalement du gaz de synthése ; alors que la
combustion géneére essentiellement de la chaleur.

4.1. Prétraitement par densification

En raison de leur faible densité massique et de leur état fibreux, la densification des MIB ciblés a été réalisée manuellement
al'aide d'une presse hydraulique pour la production d'un petit volume de granulés dédiés a la pyrolyse et pyro-gazéification;
et automatiquement a l'aide d'une presse industrielle pour la production d'un grand volume de granulés pour la combustion.

4.2. Pyrolyse

4.2.1. Réacteur et caractérisation des produits obtenus

Les expériences de pyrolyse lente des 5 matériaux biosourcés ont été réalisées dans un réacteur semi-rotatif en Inconel d'un
volume de 4,5 L et placé a l'intérieur d'un four électrique (Figure 3) [19]. La température maximale de dégradation obtenue
par ATG a été fixée pour effectuer les tests de pyrolyse. Pour cela, le réacteur est chauffé a 10 °C/min jusqu’a 550 °C
maintenue pour 2 heures dans une atmospheére inerte (débit N, = 750 ml/min).
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Figure 3: Configuration du réacteur utilisé pour la pyrolyse et la gazéification des différents MIB ciblés

La dégradation des MIB a haute température génere des gaz condensables et non-condensables qui passent dans un piege
froid. A ce stade, les composés condensables sont liquéfiés et collectés dans le bac a huile alors que les non condensables
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sont analysés par chromatographie en phase gazeuse (Micro GC Fusion) avant d’étre émis a I'atmosphere. Cet appareil
permet un suivi en temps réel des gaz majeurs (H, O, N,, CHy4, CO, CO;) ainsi que certains gaz mineurs (C,H4, CsHg, CsHg, etc.)
avant leur évacuation. A la fin de I'expérience, le réacteur est refroidi sous azote et les produits récupérés et analysés [20].
Les différentes techniques de caractérisation réalisées sur les fractions obtenues aprés valorisation sont résumées dans le
Tableau 1.

Gaz de pyrolyse ou gaz de | Composition % molaire (N, H,, CO,, CO, | Micro-GC, Agilent technologies 3000A
synthése CH4, CiHy, etc.)

Bio-huile (avec ou sans | CHNS/O Analyseur élémentaire
raffinage)
PCS Bombe calorimétrique Parr 6200
Viscosité a 40 °C [21] Viscosimetre vibrant (SV-10)
Densité Pycnometre
Composition moléculaire Chromatographie gazeuse couplée a une

spectrométrie de masse (GC-MS)

Biochar/ charbon actif CHNS/O Analyseur élémentaire

Propriétés texturales [22] Azote adsorption-désorption (BET)

Concentration de bore (ouate de cellulose) | Spectrométrie de masse a plasma induit
(ICP-MS)

PCS Bombe calorimétrique Parr 6200

Tableau 1 : Les différentes techniques de caractérisation réalisées sur les fractions obtenues

4.2.2. Bilan de masse et d’énergie

Un bilan de masse et d’énergie a été réalisé pour chaque matériau et les pertes ont été estimées. Le ratio d'énergie nette du
processus de pyrolyse dépasse les 300% pour tous les matériaux. Les rendements des produits de pyrolyse obtenus sont
représentés dans la Figure 4. Les bilans massiques totaux de la pyrolyse des 5 matériaux biosourcés sont les suivants : HF
(95,3 %) > MF (87,6 %) > WF (85,1 %) > CW (78,5 %) > RT (71,7 %). Les pertes variaient de 5 a 28 % conformément a la
littérature [19,23-25]. Les pertes les plus élevées ont été constatées avec les matériaux produisant la plus grande viscosité
de bio-huile (CW) ou la plus faible quantité de bio-huile (RT), tandis que les pertes ont été minimisées dans le cas des bio-
huiles de plus faible viscosité (HF, MF, et WF). Les principales raisons des pertes sont : la condensation des goudrons dans les
tubes et tuyaux du réacteur, le petit condenseur a glace (perte de condensables), la collecte incompléte de la bio-huile en
raison de la viscosité élevée des goudrons (CW) et/ou de la trés faible quantité de bio-huile (RT), la volatilisation de certains
composés dans la phase liquide apres refroidissement ainsi que la détection de certains gaz spécifiques et non tous les gaz
émis pendant la pyrolyse.

La fraction condensable était le produit le plus abondant, représentant environ 41,44, 52,72 et 49,78 % en masse de HF, MF
et WF, respectivement. Les rendements en condensables élevés des HF et MF sont attribués au liant plastique ainsi qu'au
faible traitement de ces produits. En revanche, cette phase était faible pour le CW (28,34 % en poids) et le RT (26,53 % en
poids). Les rendements du wax étaient proches de 10 % en poids pour tous les produits sauf pour le RT (22,36 % en poids).
Ce rendement le plus élevé en produits cireux est attribué a la dégradation thermique des fibres de PET bi-composant a faible
fusion qui favorisent la formation de cire au détriment de la bio-huile (0,71 % en poids) [26]. Parmi les produits, le MF a donné
le rendement le plus élevé en bio-huile (22,31 % en poids), suivi du HF (14,55 % en poids) et du WF (11,03 % en poids). Ce
rendement en bio-huile le plus élevé pourrait étre produit a partir de la dégradation de la paille de lin [27].

Les rendements en biochar étaient les plus élevés pour CW, WF et RT, avec 36,25, 30,06 et 27,46 % en poids, respectivement.
Cette carbonisation est favorisée dans ces matériaux car ils incorporent des proportions importantes de retardateurs de
flamme [16,28-30]. Par ailleurs, le rendement élevé en biochar CW résulte aussi de sa forte teneur en cendres (minéraux).
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Les rendements en gaz de synthése étaient les plus élevés pour HF, MF et RT, soit environ 21,47, 18,16 et 17,69 % en poids,
respectivement. Ceci s'explique par la décomposition secondaire de certains produits volatiles des fibres de polyester insaturé
et de PET, respectivement [26,31].
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Figure 4 : Distribution des produits de pyrolyse des cinqg matériaux d'isolation a base de biomasse [20]

4.2.3. Analyses des produits de pyrolyse

Les propriétés des produits gazeux, solides et liquides ont été étudiées et leur application potentielle a été proposée. Les
caractéristiques des produits de pyrolyse dépendent fortement de la composition du matériaux (additifs, liants). Le gaz de
pyrolyse était principalement formé de plus de 50% en mole de CO2, ce qui explique son faible contenu énergétique (5-10
MJ/Nm3). La qualité de ces gaz peut étre améliorée par un reformage post-catalytique afin d'accroitre leur PCI, ce qui
permettra leur utilisation comme combustible pour alimenter le processus. La pyrolyse du WF, HF et MF a donné lieu a un
rendement important de bio-huiles (11-25 % en masse) aux propriétés médiocres (Annexe 3). Ces bio-huiles présentent un
faible PCI (18-22 MJ/kg), une forte teneur en oxygeéne (40-48 % en masse) et une densité (> 1,1-1,3 kg/m3) et une viscosité
(150-500 mPa.s) élevées, ce qui les rendait impropres a une application directe. Un raffinage est nécessaire pour leur
valorisation ultérieure en biocarburant de transport. L'analyse du biochar a révélé que ces produits présentaient une teneur
élevée en carbone (65-85 % en masse), un PCl élevé (20-32 MJ/kg) et une faible surface spécifique (0 a 18 m2/g), ce qui les
rendaient aptes a étre utilisés comme combustibles solides. La seule exception est le biochar du RT qui a révélé la plus grande
surface spécifique de 375 m2/g et une structure microporeuse (66%), d'ou son utilisation possible comme milieu poreux pour
différentes applications (adsorption, craquage de goudrons, catalyse, traitement de I'eau/gaz, etc.)

La pyrolyse de la ouate de cellulose traitée avec des retardateurs de flamme a donné lieu aux propriétés les plus médiocres
de la bio-huile et du biochar (viscosité la plus élevée 7200 mPa.s, PCl le plus bas, etc.) ; ce procédé n'est donc pas approprié
pour ce type de matériau. Par conséquent, la pyrolyse est privilégiée pour les panneaux textiles pour la formation de biochar
microporeux et les panneaux mixtes chanvre/bois/lin pour la production de bio-huile.

4.2.4. Raffinage de la bio-huile issus des fibres de chanvre

La bio-huile produite étant de nature corrosive, acide, instable thermiquement, visqueuse, avec une forte teneur en oxygene
et un faible PCl, son utilisation comme alternatif aux carburants conventionnels fossiles n’est pas possible. Il est donc
nécessaire d'améliorer ces propriétés médiocres de la bio-huile par des techniques de raffinage avant son utilisation. Le
raffinage de la bio-huile dans des conditions douces vise a réduire sa teneur en oxygéne et a augmenter son PCl et sa stabilité
thermique. La bio-huile raffinée pourrait donc étre utilisée comme une source de biocarburant, vert et renouvelable, viable
pour le transport maritime.

Dans ce contexte, un raffinage non-catalytique et catalytique de la bio-huile issue de la pyrolyse des panneaux de fibres de
chanvre a été effectué a I'aide de I'éthanol supercritique a 260 °C dans un réacteur fermé pour I'élimination des composés
oxygénés et I'amélioration ultérieure de la qualité de la bio-huile. L'effet des parametres de réaction, y compris le rapport
éthanol/bio-huile, le temps de réaction et les catalyseurs, sur les rendements et les propriétés de la bio-huile raffinée (PCl,
viscosité, densité, CHNSO, etc.) a été étudié. Les résultats du raffinage de la bio-huile ont montré que le temps de réaction,
le type de catalyseur et le rapport solvant/bio-huile affectaient la qualité de la bio-huile de pyrolyse. Les conditions optimales
sont un temps de réaction de 30 minutes, un ratio solvant/bio-huile de 7/1 sans catalyseur. Cela a permis d'obtenir le
rendement le plus élevé en bio-huile raffinée (85 % en masse), une bonne valeur de viscosité (20,10 mPa.s) et un PCS élevé
(27 MJ/kg) (Figure 5). Le temps de réaction a affecté de maniére significative la valeur du PCS. Les catalyseurs n'ont pas eu
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d'influence considérable. Dans I'ensemble, les réactions dominantes sont I'estérification et I'éthérification, qui, couplées a
I'hydrogénation et a I'hydrodéoxygénation, ont conduit a une déoxygénation (décarboxylation et décarbonylation) de la bio-
huile.

Bio-huilede ﬁ ' Raffinage par ethanol supercritique => ' Bio-huile raffinée (7:1)
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Figure 5 : Raffinage catalytique et non-catalytique de la bio-huile de pyrolyse en utilisant de I'éthanol supercritique (conditions optimales
identifiées)

4.3. Pyro-gazéification

Dans un second temps, deux types d’essais de pyro-gazéification ont été menés :
1. Pyro-gazéification totale a la vapeur des 5 MIB pour la production d'un gaz de synthese
2. Pyro-gazéification partielle a la vapeur uniquement sur les panneaux en textiles recyclés pour la production d'un
charbon actif

4.3.1. Pyro-gazéification totale a la vapeur d’eau

La pyro-gazéification totale a la vapeur des 5 MIB a été accomplie a 850 °C dans le méme réacteur de la pyrolyse en présence
de la vapeur d’eau surchauffée (Figure 3). La réaction a été maintenue pendant plusieurs heures jusqu'a la dégradation
complete des produits et la formation de cendres de pyro-gazéification [20]. Pour tous les produits testés, le bilan massique
était compris entre 67 et 85%, conformément aux valeurs indiquées dans la littérature 79 a 85% [19]. Les pertes résultent
principalement de la récupération incompléete des goudrons lors de la collecte, de I'étalonnage de la Micro-GC (identification
de quelques espéces résultantes du reformage et d’une fraction de cendres entrainée avec le flux d'azote vers les goudrons
[32]. Les propriétés du gaz de synthése ont été analysées (Figure 6). La pyro-gazéification a la vapeur a généré un gaz de
synthése riche en Hy (50 % en moles) avec un PCI modéré (13-18 MJ/Nm?3). Le gaz de synthése dérivé de HF, MF et WF se
composait principalement de 50 % de H,, de 30 % de CO et de 15 % de CO,, en raison des réactions water-gas shift et water-
gas. Cependant, le gaz de synthése résultant de CW et RT était composé de 50 % de H,, 15 % de CO, 25 % de CO, et 7 %
d'hydrocarbures légers (CHy), en raison des retardateurs de flamme incorporés qui agissent comme des catalyseurs pour la
réaction water-gas shift et empéchent la fragmentation des CiH,.
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Figure 6 : Composition du gaz de synthése obtenu par pyro-gazéification a 850°C des 5 MIB ciblés

Le rapport H,/CO est une caractéristique importante du gaz de synthése car il donne un apergu de sa voie de valorisation
[33]. CW et RT présentent un rapport H,/CO de 2,8, ce qui favorise sa valorisation via le procédé Fischer-Tropsch pour la
production des carburants diesel (Diesel-Kéroséne, naphta, essence, etc.). Pour les autres MIB, ce rapport se situe entre 1,4
et 1,7, le procédé Fischer-Tropsch est donc privilégié pour la production de produits chimiques (paraffines, oléfines, etc.). Les
cendres de pyro-gazéification de la ouate de cellulose sont concentrées en bore et en sulfate de magnésium, ce qui pourrait
favoriser leur récupération de cette fraction [34,35]. La pyro-gazéification est privilégiée pour I'ouate de cellulose pour la
production d’un gaz de synthése et la récupération et la valorisation des minéraux des cendres.

4.3.2. Production de charbon actifs a partir des textiles recyclés et leur utilisation
dans le traitement d’eau

Le but de ce travail était d'évaluer le potentiel d'un biochar et d’'un charbon actif, issus de RT, a étre utilisés comme adsorbant
pour éliminer l'ibuproféne d’une solution aqueuse. Pour cela, la production d'un charbon actif dérivé de RT a été réalisée par
pyro-gazéification partielle a la vapeur a 850 °C maintenue pendant 1 heure. Les propriétés (morphologie, structure chimique,
porosité, charges de surface et caractéristiques physico-chimiques) du charbon actif ont été comparées a celles du biochar
de pyrolyse (Annexe 4). L'ibuproféne (IBP) est actuellement le troisieme anti-inflammatoire non stéroidien le plus utilisé au
monde. Sa forte consommation sans ordonnance, son caractére hydrophile, sa nature bioactive et sa stabilité conduisent a
sa large présence et a sa fréquente détection dans les eaux usées, les eaux de surface et les eaux souterraines [36]. Malgré
sa faible concentration dans les systéemes aquatiques européens (60 a 3400 ng/L), I'IBP présente des effets préjudiciables sur
la faune et la flore marine et des risques sur la santé humaine [37]. Les produits pharmaceutiques issus des effluents des
ménages, des hopitaux, des industries pharmaceutiques finissent dans les stations d'épuration des eaux usées (STEP) [38].
Les méthodes d’élimination physiques, chimiques ou biologiques conventionnelles des STEP ne sont pas assez efficaces et les
technologies avancées disponibles sont colteuses. Par conséquent, I'adsorption de I'IBP sur les chars et les charbons actifs
élaborés a partir de déchets biosourcés a été identifiée comme une solution rentable [39]. En fonction de la surface spécifique
de l'adsorbant et des groupes fonctionnels existants a sa surface, les contaminants peuvent étre piégés dans les pores ou
adhérer aux atomes de carbone.

Ensuite, l'utilisation de ces deux produits comme adsorbants potentiels pour I'élimination de I'ibuprofene des solutions
aqueuses a été évaluée. Les performances d'adsorption en mode batch et continu ont été déterminées. Les expériences de
cinétiques ont été étudiées a 20 °C pour la dose d'adsorbant de 500 mg sous une vitesse d'agitation de 200 rpm et une
concentration d'ibuproféne de 50 mg/L jusqu'a I'équilibre. Le biochar microporeux a présenté une cinétique rapide et un
temps d’équilibre de 24 heures. Quant au charbon actif, ce produit est microporeux et mésoporeux avait une cinétique plus
lente et un temps d’équilibre de 120 heures. Les expériences d’isotherme ont été effectuées dans les méme conditions que
la cinétique mais en variant la dose de I'adsorbent entre 100 et 700 mg. Une faible capacité d'adsorption maximale de 4 mg
g-1 est obtenue avec le biochar en raison du regroupement des molécules d'eau qui ont bloqués les pores du biochar
empéchant I'adsorption de I'ibuproféne. Pour le charbon actif, I'isotherme d'adsorption a montré une adsorption maximale
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élevée de 54 mg g-1 a I'équilibre. La surface spécifique plus élevée et les pores développés sont a I'origine de la plus grande
adhésion de I'ibuproféne sur le charbon actif.

La performance dynamique du charbon actif a été évaluée dans une colonne a lit fixe pour trois hauteurs de lit différentes
(10, 20 et 30 cm). Les courbes expérimentales de percée ont été tracées (Figure 7). Dans la colonne a lit fixe, I'augmentation
de la hauteur du lit augmente significativement le temps de passage et la capacité d'adsorption (40 mg g-1 a saturation). Ceci
est di a la présence d'une masse plus importante d'adsorbants et de sites de liaison plus actifs, d'ou un temps de contact
plus élevé. Ce systeme continu a été capable de traiter 6,4 L de volume d'effluent au temps de percé et plus de 13,5L a la
saturation pour une hauteur de 30 cm. Le charbon actif pourrait étre considéré comme un adsorbant alternatif efficace et
peu colteux pour I'élimination de I'IBP des milieux aqueux.

Cou = 0.95C,
1.00 + .
0.90 A
0.80 A
0.70 A e
0
0.60 A
[—]
Y 050 4 e H=10cm
G ' - = -Yoon-Nelson model
— - -Clark model
0.40 - +++++=» Thomas model
H=20cm
0.30 1 - - - Yoon-Nelson model
— - =Clark model
0.20 - -+-+-- Thomas model
H=30cm
0.10 1 - = =Yoon-Nelson model
’ - y g — - -Clark model
2 P o Thomas model
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0 72 144 216 288 360 432 504 576 648 720 792 864 936 1008 1080 1152
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Figure 7 : Courbes de percées obtenus pour le charbon actif a trois hauteurs de lit différentes

4.4. Combustion en Chaudiére

Dans un troisieme temps, la combustion du bois certifié (WR), des fibres de chanvre (HF), des fibres de bois (WF) et de
mélanges (90%WR/10%WF et 90%WR/10%HF), a été réalisée dans une chaudiére a biomasse horizontales a petite échelle
(20 kW) dédié au chauffage domestique. Pour cela, des granulés obtenus ont été produits a partir des MIB identifiés, et
ensuite caractérisés (Annexe 5). Les valeurs ont été comparées aux normes correspondantes (granulés de paille et de bois
certifiés). Les pellets de fibres de chanvre ont satisfait a toutes les exigences des normes européennes pour les pellets non
industriels alors que les granulés de fibres de bois ne respectent pas les limites normatives des teneurs en N et S. Puis, les
performances environnementales (émissions gazeuses et particulaires) et énergétique (rendement énergétique) des WF et
HF en chaudiére ont été évaluées et comparées aux WR.

4.4.1. Performance environnementale

L'utilisation de granulés provenant de matériaux d'isolation biosourcés a eu un impact considérable sur les émissions de gaz
et de particules (Tableau 2Erreur ! Source du renvoi introuvable.). Les concentrations de CO étaient élevées dans les
différents cas étudiés. Ce résultat pourrait étre attribué a une ou plusieurs des raisons citées : la quantité insuffisante d'O,
(faible exces d'air), la faible température de combustion, le faible mélange de la charge avec I'air ou le temps de séjour trop
court des gaz dans la chambre de combustion [40]. Dans cette étude, la valeur de I'exces d'air était d'environ 1,6 pour tous
les combustibles testés. Néanmoins, I'air et le combustible ne sont pas correctement mélangés dans la chaudiére, ainsi
|'apport continu d'air en exces peut avoir une action inverse en raccourcissant le temps de contact entre la biomasse et I'0;
a haute température et en empéchant la combustion compléte ; ce qui conduit a une concentration élevée de CO et de CH,.
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La nature trés intermittente des émissions de CO est due au mode pulsé de la combustion, expliquant les écarts types
importants [41,42].

Les émissions de NOy étaient plus élevées pour les WF (630 mg.Nm3) et HF (578 mg.Nm3) que pour le bois certifié WR (178
mg.Nm-3). Ceci est attribué a leur plus grande teneur en N (1,08 et 0,61 % en poids, respectivement) que le bois WR (< 0,3 %
en poids). Cependant, la teneur en azote et la formation de NOyx ne sont pas corrélées de fagon linéaire car leurs émissions
sont influencées par plusieurs facteurs, notamment la tendance d'un matériau a former des cendres agglomérées et le
rapport d'excés d'air [43]. La fraction élevée de NOx émise par la combustion de HF pourrait étre due a la teneur élevée en N
ainsi qu'a la teneur élevée en cendres de ce matériau (comprenant des éléments actifs tels que le K, Fe, Mg et Ca) catalysant
la formation de NOy [44,45]. En outre, pour WF, sa teneur en N dépassant les 1,1 %, la combustion de ces granulés entraine
la formation d'especes azotées, et la production de NOx est réduite [46]. Les granulés de HF et WF et les mélanges ne
respectent pas les exigences légales d'émissions de NOy pour les chaudiéres < 500 kW. Les conditions de combustion doivent
étre optimisées pour atténuer la formation de NOy. Cela pourrait étre réalisé par des mécanismes primaires (exces d'air plus
faible), des mécanismes secondaires (réduction sélective catalytique ou non catalytique) ou le mélange de combustibles (95%
WR avec 5% de HF ou WF).

Les émissions de SO, dépendent directement et fortement de la teneur en soufre des combustibles bralés. Ainsi, WF émet le
plus de SO, (2650 mg.Nm-3 a cause de sa teneur en S de 1,18 % en masse). Ces émissions peuvent entrainer une détérioration
du métal de la chaudiére (problémes de corrosion). Le WR et HF présentent des émissions de SO; assez faibles en raison de
leur faible teneur en S <0,06 %. Les émissions du mélange 90%WR/10%WF sont réduites a 312 mg.Nm-3 en raison des faibles
émissions du WR.

En outre, la concentration massique de particules était faible pour tous les granulés sauf le HF (360 mg.Nm-3). Ces émissions
de particules dépendent de la teneur en cendres de la matiére premiere et de sa composition, a savoir les éléments

inorganiques volatils des cendres volantes K, Si, S et Cl. Pour toutes les matieres premieres testées, les particules
submicroniques (< 1 um) étaient dominantes (10*-10° particules.cm-3).

WR HF WEF 90%WR/10%WF | 90%WR/10%HF EN ISO
303-
5:2021
(chaudiere
<500 kW)

CO (mg.Nm3) 4890.0 + | 4844.3+1224.8 4903.2 | 4863.9+1184.9 | 4839.7 + | 3000
1003.7 + 1090.3 (classe 3)
1046.5
NOy (mg.Nm?3) 178.2+9.7 578.0 £ 63.2 630.3 + | 294.1+19.8 260.1 +15.1 200
56.8 (classe 3)
SO; (mg.Nm3) 38.1+25.3 17.1+8.0 2649.8 | 311.7+65.4 18.8 £12.5 Pas de
+165.1 seuils
PM1omg.Nm-3) 65.4+6.6 359.8 +28.3 383 + | 625+31.3 50.2+19.1 150
4.0 (classe 3)

Tableau 2 : Emissions particulaires et gazeuses obtenues de la combustion des divers matériaux et mélanges

4.4.2. Performance énergétique

La comparaison de |'efficacité de la chaudiére opérée avec les différents granulés testés et I''ampleur des différentes
pertes de chaleur sont présentées dans le Tableau 3

Les pertes de chaleur dues a la chaleur sensible des gaz de combustion secs (HL1) et a I'enthalpie de la vapeur d'eau
produite dans les gaz de combustion (HL2) sont les principales pertes de la chaudiére, représentant plus de 85 % des pertes
de chaleur totales. Les autres pertes sont moins importantes. Les pertes de chaleur due a la teneur en humidité du
combustible (HL3) et due aux non brilés (CO et C,H,) dans les gaz de combustion (HL4) sont moindres. HL1 repose sur le taux
d'excées d'air entrant qui sera chauffé a la température de la flamme. L'exces d'air doit étre le plus faible possible pour éviter
de chauffer une énorme quantité d'azote qui entrainera des pertes de chaleur dans I'environnement. En outre, réduire la
température des gaz de combustion en utilisant une chaudiére basse température (90-140 °C) ou une chaudiére a
condensation (40-90 °C) maximiserait le rendement de la chaudiére (93-97%).. L'utilisation de granulés provenant de déchets
d'isolation biosourcés a eu une incidence marginale sur le rendement de la chaudiere. L'efficacité de la combustion de la
chaudiére était proche de 80 % (sur la base du PCS) et de 85 % (sur la base du PCI). Selon la norme EN 303-5:2021, le

VALOMATBIO - Etude de la Valorisation des isolants biosourcés en fin de vie 1 18 | ‘



rendement minimal de la chaudiére sur la base du PCl doit étre supérieur a 74% pour la classe 3. Par conséquent, la chaudiére
utilisée dans cette étude répond aux exigences normatives.

Les pertes de chaleur dues a la chaleur sensible des gaz de combustion secs (HL1) et a I'enthalpie de la vapeur d'eau
produite dans les gaz de combustion (HL2) sont les principales pertes de la chaudiére, représentant plus de 85 % des pertes
de chaleur totales. Les autres pertes sont moins importantes. Les pertes de chaleur due a la teneur en humidité du
combustible (HL3) et due aux non brilés (CO et CyH,) dans les gaz de combustion (HL4) sont moindres. HL1 repose sur le taux
d'excées d'air entrant qui sera chauffé a la température de la flamme. L'exces d'air doit étre le plus faible possible pour éviter
de chauffer une énorme quantité d'azote qui entrainera des pertes de chaleur dans I'environnement. En outre, réduire la
température des gaz de combustion en utilisant une chaudiere basse température (90-140 °C) ou une chaudiére a
condensation (40-90 °C) maximiserait le rendement de la chaudiére (93-97%).

Rendement 79.82 80.448 79.09 80.54 80.01
énergétique

HL1 10.13 10.00 11.27 9.49 10.14
HL2 7.70 8.53 8.34 7.71 7.82
HL3 1.19 0.34 0.22 1.09 1.12
HL4 1.48 1.60 1.61 1.49 1.58

Tableau 3 : Rendement énergétique de la chaudiere et analyse des pertes

5. Conclusion

La valorisation énergétique des matériaux d’isolation biosourcés permet la production de produits a valeur ajoutée. La
pyrolyse des fibres de bois, fibres de chanvre et fibres mixtes aboutit a la production d’une quantité importante de bio-huile
dont les propriétés peuvent étre améliorées par un raffinage en utilisant de I'éthanol supercritique puis valorisée en
biocarburant pour le transport maritime. La pyro-gazéification totale de I'ouate de cellulose produit un gaz de synthese a
haute densité énergétique et permet la concentration du bore et des sulfates de magnésium dans les cendres de pyro-
gazéification. Ces derniers peuvent étre récupérés de cette fraction et valorisés. La pyro-gazéification partielle de des
panneaux de textiles recyclés génere un charbon actif mésoporeux et microporeux capable d’absorber 54 mg d’ibuprofene
par gramme de charbon actif (en mode batch) et permet le traitement de 13.5 L d’eau lit-fixe (en continue). Les granulés de
matériaux biosourcés mélangés a du bois certifié semble étre un combustible prometteur pour les chaudiéres a biomasse
atténuant la pression sur le bois.
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LISTE DES ANNEXES

Annexe 1 : Composition des matériaux isolants biosourcés ciblés

Matériaux Ouate de cellulose Textiles recyclés (RT) Fibres de chanvres Fibres mixtes (MF) Fibres de bois semi-
biosourcés rigides (WF)
Forme En vrac Panneaux Panneaux Panneaux Panneaux
Surface isolante Isolation des Isolation des murs L. Murs intérieurs et Isolation des murs
s Murs intérieurs et . s
combles et des intérieurs L. extérieurs, combles intérieurs
. extérieurs, combles ) ,
toitures aménagés et perdus,

aménagés et perdus,
plafond et planchers

plafond et planchers

Biomasse Papiers et 89 Fibres de coton 70 Fibres de 90 Fibres de 91 Fibres de bois | 95
papiers de +1 +5 chanvre chanvre, lin et +2 résineux +2
s journaux - coton
.© Laine et 15
g acrylique
©
D\EO | Liant Fibres polyester 15 Fibres <10 Fibres 9+2 Fibres 5
= bi-composantes +2 synthétiques synthétiques polyoléfines +2
2 de polyester de polyester (PP, PE)
'g Additifs Acide 4 Retardateur de 10 Traitement <0.2 Traitement <0.5 Sulfate
% borique 0.5 flamme* +2 antifongique antifongique d’ammonium
8 Sulfate de 7 Traitements 0.8
magnésium | 0.5 antibactériens 0.2
et antifongiques
Densité en 23 to 35 20230 40 30 55
3
§ kg/m
2 Dimension 120 x 60 125 x 60 340 x 60 122 x57.5
-2 encm
2
3
o Epaisseur 100 100 100 40
© en mm

Tableau A 1 : Composition des matériaux isolants biosourcés ciblés et commercialisés en France




Annexe 2 : Caractérisation des matériaux isolants biosourcés ciblés

Anayses Ouate de Textiles Fibres de Fibres mixtes | Fibres de bois
cellulose recyclés chanvres (MF) semi-rigides
(CW) (RT) (HF) (WF)
Analyse C 37.55+0.37 45.14+0.40 | 46.3+£0.70 46.20 £ 0.20 49.40£0.30
élémentaire (%
massique sur 5.15+0.07 534+0.10 | 6.16+0.04 | 594+0.07 6.66 + 0.10
base seche) N n.d. 1.50£0.02 | 0.61£0.03 | 0.31+0.01 1.08£0.02
0.98 £ 0.09 n.d. 0.044 n.d. 1.18
[o ] 40.06 £ 0.90 47.05£0.40 | 44.32x0.70 | 46.09+0.20 41.28 £0.30
Analyse Humidité (% 9.44 £ 0.30 4,99 £0.10 6.25+0.04 4.93 +0.06 6.17 £ 0.80
immédiate massique a la
réception)
Taux de cendres | 16.26 + 1.60 0.97 £ 0.05 2.57 £0.05 1.46 £ 0.03 0.40+0.10
(% massique sur
base séche)
Matiéres 67.13£1.20 75.05+0.60 | 79.28+0.30 | 82.36 £ 0.80 71.15+0.30
volatiles (%
massique)
Carbone Fixe? 7.17 £ 0.90 18.99+0.50 | 12.14+0.30 | 11.25+0.60 22.31+£0.40
(% massique)
Composition (% Hémicellulose 10.59 1.96 7.03 5.63 12.17
massique sur
base seche) Cellulose 39.92 53.72 68.76 40.12 47.77
Lignine 29.45 37.37 12.72 49.56 27.65
Pouvoir PCS 14.59 £ 0.30 18.05+0.40 | 18.24+0.60 | 18.17 £0.10 19.74 £ 0.60
(le'/:j’;l'(fg';*”e PCl 13.55+0.30 | 16.97+0.40 | 17.04+0.60 | 16.97£0.10 | 18.51+0.60

n.d: non détecté

2 calculé par différence de C, H, N, S et taux de cendres

Tableau A 2 : Caractéristiques des produits de construction biosourcés ciblés




Annexe 3 : Pyrolyse : caractérisation des fractions lourdes et légeres

WEF

Bio-huile Wax

Analyse N n.d. n.d. 4.28 + 0.90 + 0.58 + 0.67 + 051+ 0.88 + 134+ 0.79
élémentaire 0.02 0.50 0.04 0.01 0.01 0.03 0.01 0.04
(% (o 45.23 £ 34.80 3799+ 56.23 49.34 + 58.00 48.17 £ 66.79 42.40 + 62.88 +
massique 0.30 +1.60 0.07 +1.10 1.60 +1.00 0.50 +0.40 0.30 0.30
sur base H 5.40 £ 3.61% 536+ 423+ 6.26 + 5.47 £ 572+ 536+ 519+ 7.14 £
seche) 0.10 0.40 0.20 0.20 0.30 0.10 0.20 0.60 0.20 0.40
S 0.76 + 037+ 571+ 0.56 + 0.07 + n.d. n.d. n.d. 240+ 0.45+
0.06 0.20 0.20 0.10 0.10 0.30 0.04
(o} 45.05 55.40 4585+ 37.10 4347 + 35.64 45.40 + 26.73 47.99 28.37
0.30 +1.80 0.50 +1.20 1.90 +1.00 0.60 +0.40 0.50 0.70
Taux de cendres 3.56 5.82 0.80 0.98 0.29 0.22 0.20 0.25 0.68 0.37

(% massique sur
base seche)

PCI (MJ/kg) 17.54 12.74 16.46 20.72 20.94 21.21 20.06 26.07 18.60 26.65
Viscosité a 40 °C 7420 n.m 149 283 494
(mPa.s)
Densité (kg/m3) n.m n.m 1.25 1.21 1.30

Tableau A 3 : Caractéristiques des condensats de pyrolyse lourds (wax) et légers (bio-huile) obtenus a partir des matériaux isolants
biosourcés

n.m = non mesuré
n.d = non détecté



Annexe 4 : Caractérisation du charbon actif

Analyse

RT-biochar

Analyse élémentaire

RT-charbon
actif

C % massique sur 79.56 £ 0.60 87.15+0.44
H base seche 265£0.10 | 0.78+0.04
N 3.94+£0.20 1.68 £0.01
S n.d. 1.06 £0.11
o* 10.95+0.20 5.14+0.49
Ratio atomique H/C 0.40 0.10
(0+N)/C 0.15 0.06
Teneur en cendres % massique sur 2.90+0.10 4.19+0.17
base séche
BET surface m2g? 375+ 15 560 * 15
spécifique
Volume total des Viotal cm3gt 0.2093 0.3297
pores
Mésopores Vmeso cmigt 0.0141 0.0806
vmeso/VtotaI % 6.7 24.5
Micropores Vmicro cm3 gt 0.1372 0.2415
Vmicro/VtotaI % 65.5 73.3
HK largeur médiane des pores nm 0.52 1.20
BJH diamétre de pores moyen nm 2.14 2.33
Charge de surface (pHpzc) 8.9 10
Morphologie Plane et lisse Irréguliere
et rugueuse

Tableau A 4 : Propriétés physico-chimiques, texturales et morphologie du biochar et charbon actif issus du RT

n.d. = non détecté



Annexe 5 : Combustion des granulés WR, HF et WF

Parametres analytique

Unités

Granulés expérimentaux

NF EN ISO 17225-2

NF EN ISO 17225-6

DINplus Fibres de bois | Fibres de Classes de granulés | Classe de granulés
granulés (WF) chanvre (HF) bois agricole
bois (WR)
Granulés entre 3.15 et | wt.% wb 100.0 98.7 100.0 299.0 >99.0
40 mm
Diameétre mm 6.0 6.0 6.0 6.0 6.0 to 10.0
Humidité wt.% ar 8.0 1.6 2.2 <10 <10
Résistance mécanique wt.% ar >97.5 94.6 99.2 >96.5 >97.5
Densité apparente kg.m=3ar > 600 610 740 > 600 > 600
Fines < 3.15 mm wt.% wb <1 4.0 0.4 <1 <1
Additif wt.% wb 0 <2 <3 <2 <5
Cendres a 550°C wt.% db <0.7 0.40 2.57 <20 <6.0
Total carbone wt.% db 49.62 49.4 46.3
Total hydrogéne 6.06 6.66 6.16
Total azote <0.3 1.08 0.61 <1.0 <0.7
Total soufre <0.03 1.180 0.044 <0.05 <0.1
Total chlore <0.02 0.008 0.09 <0.03 <0.1
PCS MJ.kgt db 19.81 20.420 18.167 216.5 2145
PCI MJ.kg1ddb | 18.578 19.050 16.898
Température de | °C > 1000 820 640 A mentionner si T> 550 °C
contraction initiale
Température de | °C > 1200 1260 1160
déformation
Température °C > 1500 > 1500 > 1500
hémisphére
Température °C > 1500 > 1500 > 1500
d’écoulement

Tableau A 5 : Propriétés des granulés utilisés dans la chaudiére biomasse et les valeurs limites réglementaires

wt.% db = % en masse base séche, wt.% wb = % en masse base humide, wt.% ar = % en masse a la réception
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HL3 Perte de chaleur due a la teneur en humidité du combustible

HL4 Perte de chaleur due aux non br(ilés (CO et C,H,) dans les gaz de combustion
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