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RESUME

Le traitement thermochimique présente une voie prometteuse de valorisation de surplus
de copeaux de bois. Dans ce contexte, ce projet vise a évaluer le potentiel des copeaux
traités thermiquement dans la production des granules énergétiques. Les effets de la
température de traitement thermique (315, 400 et 454°C) et du type d’essences (pin
gris, épinette noire et sapin baumier) sur les propriétés des granules ont été étudiés.
Une caractérisation physico-chimique des fibres brutes et traitées a été réalisée, a savoir
la dégradation thermique, la chimie de surface, 1’analyse élémentaire et la composition
chimique. La granulation a été faite en utilisant 20% de la teneur en humidité et 15%
de lalignine pyrolytique comme agent liant. Les granules ont été caractérisés en termes
de densité, de pouvoir calorifique supérieur (PCS) et de durabilité. Les résultats ont
montré que le traitement thermique a une température supérieure a 315°C engendre la
disparition des groupements hydroxyles (OH), la diminution des teneurs en oxygeéne et
hydrogéne et I’augmentation du taux de carbone. Quelle que soit la température de
traitement thermique, les granules a base de fibres du pin gris ont présenté la meilleure
durabilité, d’une valeur supérieure a 91%. Indépendamment de ’essence, le PCS des
granules a base de fibres traitées est nettement supérieur (27,6-31,1 MI/kg) a celui des
granules a base des fibres brutes (18-19 MI/kg). Ainsi, 'utilisation des granules a base
de copeaux de bois traités permettra de valoriser le surplus de copeaux, de créer un
combustible de haut pouvoir calorifique et d’assurer la diversité des
approvisionnements énergétiques a faible empreinte environnementale.

Mots clés: Traitement thermochimique, copeaux de bois, lignine pyrolytique, granules
énergétiques, durabilité, pouvoir calorifique



ABSTRACT

Thermochemical treatment is a promising way to valorize surplus wood chips. In this
context, this project aims to evaluate the potential of heat treated chips in the production
of energy pellets. The effects of heat treatment temperature (315, 400 and 454°C) and
species type (jack pine, black spruce and balsam fir) on pellets properties were studied.
A physicochemical characterization of raw and treated fibres was carried out, namely
thermal degradation, surface chemistry, elemental analysis and chemical composition.
The granulation was done using 20% moisture content and 15% pyrolytic lignin as a
binder. The pellets were characterized in terms of density, high heat value (HHV) and
durability. The results showed that heat treatment temperature higher than 315°C leads
to the disappearance of hydroxyl (OH) groups, a decrease in oxygen and hydrogen
contents and an increase in carbon content. Regardless of the torrefaction temperature,
jack pine granules had the best durability, with a value of more than 91%.
Independently of the type of wood, the HHV of treated granules is significantly higher
(27,6-31,1 MJ/kg) than that of raw granules (18-19 MJ/kg). Thus, the use of pellets
based on treated wood chips will make it possible to enhance the value of surplus wood
chips, create a fuel with a high calorific value and ensure the diversity of energy
supplies with a low environmental footprint.

Keywords: Thermochemical treatment, wood chips, pyrolytic lignin, pellets,
durability, heat value
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CHAPITRE I: INTRODUCTION GENERALE

La pate, le papier et le bois se réunissent tous dans 1’industrie forestiere québécoise
pour construire une locomotive puissante de I’économie régionale. Cependant, au cours
des demiéres années, la substitution des produits papetiers (papier journal, surclandré,
fini machine, etc.) par les moyens de communications numériques contribue a une
baisse continuelle de la productibilité des industries de pates et papiers. D’aprés les
prévisions de la compilation du ministére des Foréts, de la Faune et des Parcs, la
consommation nord-américaine de papier journal s’est réduite de plus que 70% entre

les années 2000 et 2019 (Gouvernement du Québec, 2016).

Par ailleurs, les bois de Sapin, d’Epinette, de Pin et de Méléze (SEPM) constituent la
base de I"approvisionnement des scieries qui alimentent les usines de pates et papiers
du Québec. En 2014, les bois SEPM ont représenté 72% de la matiére ligneuse
consommeée par les usines de pites et papiers, essentiellement sous forme de copeaux
(Gouvernement du Québec, 2016). Par conséquent, la chute du marché de papier
provoque un surplus des copeaux chez les usines de sciages et de transformation de
bois. A titre indicatif, la consommation des copeaux dans I’industrie des pates et
papiers a été réduite de 62932 a 4825,2 tonnes métriques anhydres (tma) entre les
années 2007 et 2017, voire une augmentation de surplus de copeaux de 23% (Salmon,
2017). La valorisation de ces résidus est devenue actucllement une nécessité afin
d’assurer une gestion équitable des ressources naturelles. Pour ce faire, les
développements technologiques s’orientent vers 1’exploitation de sous-produits de bois
par la création d'une nouvelle gamme de produits. Notamment, les billes de petits
diamétres peuvent étre dirigés vers la fabrication de panneaux a lamelles orientées

(panneaux OSB), les copeaux vers la fabrication de panneaux de particules et de fibres,
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de panneaux d’isolation et de composites bois-polymeres. Comme la biomasse est une

des plus grandes ressources énergétiques du monde, la production de la bioénergie peut
étre une autre alternative de valorisation de copeaux de bois, particuliérement, les
copeaux de bois SEPM. En effet, dans les secteurs de la cogénération et des produits
énergétiques, la consommation de bois SEPM a atteint 63,2%, en contrepartie,
I'utilisation de bois provenant d’autres essences a été limitée a 36,8% en 2014

(Gouvernement du Québec, 2016).

En réalité, les résidus de bois présentent un défi pour les producteurs d’énergie en
raison de leurs mauvaises propriétés de manipulation ainsi que leurs problémes de
combustion. Pour ce faire, il existe différentes technologies pour améliorer leurs
propriétés physiques. En effet, les traitements thermochimiques tels que la torréfaction
¢t la pyrolyse améliorent le pouvoir énergétique et I’hydrophobicité du matériel. En
outre, les traitements mécaniques tels que la granulation et le briquetage favorisent la
densification et 1’homogénéité du produit. L.a combinaison de deux traitements
conduirait a la création d’un combustible de haute valeur énergétique, ayvant ainsi de
meilleures propriétés de manutention et du stockage, qui pourrait étre utilisé dans les

centrales thermiques, électriques et/ou pour 1’usage domestique.

Dans le marché de systémes de chauffage, les granules de bois présentent une véritable
énergie a la fois propre et renouvelable dont clles construisent leur propre poids. En
2012, les valeurs d’exportations canadiennes atteignent 1 369 000 tonnes de granules
pour une valeur de 208 millions de dollars (Ressources naturelles du Canada, 2017).
D’aprés 1’Organisation des Nations Unies pour 1’alimentation et ’agriculture, les
statistiques des produits forestiers ont montré que le Canada est classé second mondial
sur le marché de production et d’exportation des granules énergétiques en 2015 (FAQO,
2016). Ce classement encourage la naissance d’une nouvelle génération des granules a

base de bois traités thermiquement.
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Cette étude ¢’intéresse au potentiel des fibres de bois traitées thermiquement comme
étant une source de production de bioénergie. Elle permet de valoriser le surplus des
copeaux de bois issu de I’épinette noire, du pin gris et du sapin baumier dans la

production de biocombustible 4 faible empreinte environnementale.

De fagon plus spécifique, le projet vise également a dtudier les effets de trois
températures de traitement thermique (pyrolyse rapide: 315, 400 et 454°C) sur les
caractéristiques physico-chimiques des fibres de copeaux de bois de 1’épinette noire,
du pin gris et du sapin baumier et par conséquent d’évaluer ’effet du traitement

thermique sur les propriétés des granules énergétiques.



CHAPITRE II : REVUE DE LITERATURE

2.1 Les coniféres: épinette noire, pin gris et sapin baumier
2.1.1  Généralité

Les coniféres forment une grande famille d’arbres résineux répartis un peu partout a
travers le monde. La plupart des coniféres sont surtout concentrés dans I’hémisphére
nord jusqu’au cercle arctique. Environ 30 espéces parmi plus que 600 espéces de
coniféres sont situées au Canada. Dans les foréts boréales, 1’épinette noire (Picea
mariana), le pin gris (Pinus banksiana) ¢t le sapin baumier (Abies balsamea)

représentent les fameuses essences de coniféres canadiennes a feuillage persistant.

I’épinette noire est une essence résineuse, a croissance lente, de petite a moyenne
taille, atteignant habituellement 15 m de hauteur et 15 4 25 cm de diamétre a hauteur
de poitrine (DHP) a maturité. Répandu partout au Canada, cet arbre est dominant dans
les peuplements plus agés; il vit en moyenne 200 ans, mais 1l peut atteindre jusqu’a 280
ans. L’épinette noire tolére modérément 1’ombre et occupe sensiblement le méme
territoire que I’épinette blanche, le pin gris et le sapin baumier (Zhang ¢t Koubaa,

2009).

Le pin gris est un résineux indigéne disponible au Québec en abondance. 1.’arbre se
caractérise par une taille moyenne et peut atteindre 20 m de hauteur et 30 cm de
diamétre aprés maturation. Le pin gris peut vivre jusqu’a 150 ans. Contrairement a
I’épinette noire et le sapin baumier, le pin gris pousse également avec d’autres essences
telles que le pin rouge, le bouleau a papier et le peuplier faux-tremble (Zhang et

Koubaa, 2009).
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Finalement, le sapin baumier est un arbre résineux de moyenne altitude qui peut
atteindre 25 m de hauteur et 70 ¢cm de diametre (DHP) et peut vivre jusqu’a 150 ans.
Cette essence d’ombre pousse sur tous types de sols, mais elle a besoin de plus

d’humidité dans le sol et de 1’air pour croitre (Zhang et Koubaa, 2009).
2.1.2 Caracténistiques anatomiques du bois
2.1.2.1 Anatomie macroscopique

Au cours d’une annee, un cycle de croissance du bois est acheveé par I’apparition d’un
nouveau cerne d’accroissement. Cette croissance annuelle est assurée par le cambium,
une couche fine située sous I’écorce, pendant les deux saisons: printemps et ét€. Ainsi,
le bois du printemps appelé aussi bois imitial, et le bois d’éteé ou encore bois final sont
formes, respectivement. Les cellules vivantes constituent le bois d’aubier et les
anciennes cellules meurent et forment le bois de coeur (bois du duramen). La Figure
2.1 illustre les caracténstiques macroscopiques d’un tronc du bois selon les trois

coupes: transversale, radiale et tangentielle (Smook et Kocurek, 1982).

Carng _d'mraiswﬁ 4
/ Rayen 11 gnsix

- Conbium
Ecorca intearne

7 {phiotmay
£corce sxtmre
i1tdgel

Figure 2.1: Anatomie macroscopique du bois selon les trois coupes (transversale,

radiale et tangentielle) {Smook et Kocurek, 1982)
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Le bois des trois espeéces étudiées dans ce travail (épinette noire, pin gris et sapin

baumier) a une couleur plutét blanchatre a jaune (Zhang ¢t Koubaa, 2009). En effet, la
teinte du bois de 1’épinette noire est claire, allant du blanc a brun jaunatre pale. e bois
de cceur du pin gris va d’orange claire au marron clair, par contre il est indistinct chez
I’épinette noire et le sapin baumier. L aubier du pin gris est presque blanc avec une
trace de jaune. Le bois initial du sapin baumier a une couleur qui varie entre le
blanchatre, le blanc créme et le brun pale, alors que le bois final a souvent une teinte
lavande. La transition de couleur entre le bois initial et le bois final est brutale chez le
pin gris alors qu’elle est progressive chez 1’épinette noire et le sapin baumier. Ainsi, le
pin gris posséde une proportion importante de bois d’été par rapport a I’épinette noire
ou au sapin baumier. Le bois de 1’épinette noire, du pin gris et du sapin baumier ne
posséde aucun goiit spécifique. Toutefois, le bois du pin gris et du sapin baumier peut
dégager une saveur distincte. Le bois de 1’épinette noire et du sapin baumier est 1éger,
sauf qu’il est tendre chez 1’épinette noire et il est mou et peu résistant chez le sapin
baumier. es canaux résiniféres normaux sont absents chez le sapin baumier et présents
chez les deux autres espéces, mais de fagons différentes. Chez le pin gris, ils sont

nombreux et confinés, formant des bandes brunatres discrétes le long du fil (Zhang et

Koubaa, 2009).
2.1.2.2 Anatomie microscopique

Le bois des coniféres est homogene et qualifié d’homoxylé. En effet, les trachéides
longitudinales assurent a la fois la conduction de la séve brute et le soutien mécanique
au tronc. Les trachéides sont arrangées en files radiales. I.e Tableau 2.1 et le Tableau
2.2 présentent respectivement, les différentes caractéristiques microscopiques ainsi que
les photomicrographies de bois de I’épinette noire, du pin gris et du sapin baumier
(Cloutier, 2010; Zhang et Koubaa, 2009). Le diamétre moyen des trachéides de
I’épinette noire est plus petit que celui du pin gris et du sapin baumier. 1.’épaisseur de

la paroi cellulaire varie largement selon la saison de formation, celle du bois initial est
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fine (1-5,5 um), alors que celle du bois final est deux a trois fois plus épaisse (3-9,7

um) (Zhang et Koubaa, 2009). Les canaux résiniféres existent chez certains coniféres.
Ils peuvent étre orientés axialement et radialement. Chez les pins, les canaux résiniferes
sont nombreux et plus visibles. Le pin gris posséde des canaux plus petits que ceux de
la plupart des autres pins. Cependant, les canaux résiniféres de 1’épinette sont rares,
petits et difficiles a les percevoir. Le bois du sapin se caractérise par I’absence des
canaux résiniferes, par contre, ces canaux peuvent apparaitre sous forme des canaux

traumatiques, en cas d’attaque d’insectes afin de protéger le bois (Trouy, 2015).

Tableau 2.1: Caractéristiques microscopiques de bois de 1'épinette noire, du pin gris

et du sapin baumier (Zhang et Koubaa, 2009)

Essences Epinette noire Pin gris  Sapin baumier
Longueur (mm) 3,0a45 1,5a5,77 19456
Trachéides
Diametre (pum) 25430 28340 30a40
Epaisseur moyenne  Bois initial (um) 1 5.5 -
de la paroi cellulaire  Bois final (um) 3a4 97 -
Poids linéique moyen (ng/m) 123 180 120 a4 180
Ponctuations de champ de croisement picéoides pinoides taxodioides
Présence des canaux résiniféres oui oui non
Diamétre des canaux longitudinaux (um) 135 100 -

Diamétre des canaux transversaux (um) 30 45 -




Tableau 2.2: Structure anatomique de bois de I'épinette, du pm gris et du sapin

baumier illustrée dans les trois plans de coupe: transversal, radial et tangentiel

(Cloutier, 2010)
Plan de coupe et
Essences
grossissement
Pin gris Sapin baumier Epinette

ﬂi“‘"! AR

i

Transversal

(RT), 40x

Radial (LR),
400x

Tangentiel
(LT), 400x




2.1.3 Composition élémentaire et chimique

Du point de vue élémentaire, le carbone (51,6%), "oxygéne (41,5%) et I’hydrogéne
(6,3%) présentent les principaux composants du bois assurant la formation des
polymeéres, dont la cellulose, I’hémicellulose, la lignine et les substances extractibles
forment un réseau rigide ¢t complexe de la paroi cellulaire (Vassilev et al., 2010). Le

bois contient aussi des quantités tres faibles de cendres (<1).

La composition chimique de 1’épinette noire, du pin gris et du sapin baumier est
illustrée dans le Tableau 2.3. Le sapin baumier admet une teneur en lignine plus élevée
que celle de 1’épinette noire ou du pin gris. Cependant, le bois du pin gris se caractérise

par un taux d'extractibles ¢levé (Zhang ¢t Koubaa, 2009).

Tableau 2.3: Composition chimique et analyse élémentaire de bois de I'épinette, du

pin et du sapin (Peng et al., 2013)

Epinette noire Pin gris Sapin baumier

Composition chimique (%)

Cellulose 42.4 36.7 371
Hémicellulose 20,0 26,3 25,0
Lignine 35.1 33,6 35.0
Extractibles 2.4 3,0 2.8

Analyse élémentaire (%o)

Carbone 51,2 51,2 50,0
Hydrogéne 6,0 6.0 6,1
Oxygéne 42.6 42.2 43.6
Azote 0,1 0.1 0,2
Matiére volatile 80,5 82.8 82,9
Carbone fixe 194 16.8 17,0

Taux de cendres 0,1 0.4 0,1




10

s  Lacellulose

La cellulose, homopolymeére linéaire, présente le constituant principal du bois (Figure
2.2). C’est un polysaccharide structural composé par des unités de glucoses (98%
d’unités de D-glucopyranose) liées entre elles par des liaisons glucosidiques (Brown et
Wang, 2017). La cellobiose présente son unité de base (Trouy, 2015). Elle se produit
par la polymérisation des anhydrides de glucose formés lors de la photosynthése. Les
molécules de cellulose se caractérisent par un taux de cristallinité assez important
(environ 60 a 70%) (Fengel et Wegener, 1983). Par ailleurs, la cellulose admet des
liaisons hydrophobes permettant d’augmenter son insolubilité dans 1’eau et de rendre
le bois plus résistant aux attaques chimiques. Grace aux liaisons covalentes et
hydrogenes, les chaines de cellulose sont organisées sous forme de microfibrilles qui
constituent 'armature de la paroi cellulaire et lui offrent une trés grande résistance

(Rowell, 2005).

La dégradation thermique de la cellulose se déroule en moyenne entre 240 ¢t 350°C
(Mohan et al., 2006). Elle débute a environ 250-280°C (Chen et al., 2011b) et s’ étend
jusqu’a 305-375°C (Prins et al., 2006; Shafizadeh, 1985). Dans un procédé de pyrolyse
a basse température (<300°C), la dégradation de la cellulose passe par une étape de
dissociation et de déshydratation des chaines, ce qui entraine la séparation des unités
glucosidiques, la diminution du degré de polymeérisation et la formation des carboxyles
et des carbonyles (Dorez et al., 2014). La pyrolyse de la cellulose conduit
principalement a la formation de la 1évoglucosane et produit un liquide a partir duquel

les produits volatils sont formés (Brown et Wang, 2017).



11

CH,OH

%) CH,0H

CH,OH

cellobiose n

Figure 2.2: Structure moléculaire de la cellulose (Trouy, 2015)
% L’hémicellulose

L’hémicellulose se diftérencie de la cellulose par sa structure amorphe admettant un
faible poids moléculaire et des chaines ramifiées beaucoup plus courtes. Il s’agit d’un
hétéropolysaccharide qui se compose essentiellement de glucoses et d’autres
polysaccharides (Yang et al., 2007). Les sucres d’hémicellulose peuvent étre classés en
4 groupes: les pentoses, les hexoses, les acides hexuroniques et les désoxy-héxoses
(Figure 2.3). Les fameuses famulles d hémicellulose sont: les pentoses qui contiennent
les sucres C5 (xylanes et arabinanes) et les hexoses qui sont définis par les sucres Cs
(glucanes, galactanes et mannanes) (Navi et Heger, 2005). Ainsi, I’"hémicellulose forme
une véritable matrice autour des microfibrilles de cellulose. Elle lie la cellulose avec

les lignines et forment un complexe lignine-glucide par des liaisons éthers (Fan et al.,

2012).

Ftant donné que ’hémicellulose se caractérise par I'instabilité thermique (Bilbao et al.,
1989), leur dégradation commence a basse température (180-200°C) (Mohan et al.,
2006) et se continue jusqu’a 225-325°C (Prins et al., 2006; Shatfizadeh, 1985). Au cours
d’une réaction de pyrolyse rapide, les xylanes, les manannes et les galactanes subissent
une dégradation rapide a partir des basses températures (Dorez et al., 2014). Cette
décomposition peut engendrer la diminution du nombre des groupements hydroxyles

qui est a I’origine de la réduction de 1"hygroscopicité du matériau (Bilbao et al., 1989).
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Figure 2.3: Structures chimiques des principanx monosaccharides d’hémicellulose
(Navi et Heger, 2005)

v Lo kgnine

Lalignmne est un polymére phénolique. amorphe et tridimensionnel, Elle se différe de

la cellulose et de I'hémicellulose par sa nature chimique qui est constituée

principalement par trois types de monomeéres: alcools p-coumarylique, conitérylique et

smapylique, avec différentes laisons eéthers et des liaisons Carbone-Carbone

condensées (Fengel et Wegener, 1983) (Figure 2.4). 1l existe plusicurs groupements

chimiques tels que I'hydroxyle (phénolique ou alcoolique), le méthoxyle, le carbonyle

et le carboxyle construisant la lignme (Gosselink et al, 2004). Cette substance

organigue est souvent appelée 1'agent de cimentation; elle est de structure uréguliére



13

issue de réseaux de polymeéres réticulés hautement condensés, capable d’assurer la

rigidité de la paroi cellulaire ¢t de former une couche protectrice de la cellulose contre
les attaques fongiques (Brown et Wang, 2017; Mohan et al., 2006). Elle se caractérise
aussi par un pouvoir calorifique trés élevé vu qu’elle se compose en grande partie de
carbone, d’oxvgéne et d’hydrogéne qui sont principalement les éléments responsables
de la chaleur (Fohr et al., 2017). Selon le type d’espéce, la tencur en lignine est plus
¢levée chez les résineux (27 a 30%) que chez les feuillus (20 a 25%) (Fohr et al.,
2017).La lignine représente le composé le plus stable thermiquement. En effet, il est
difficile d’isoler la lignine sans modifier ses propriétés chimiques (Brown et Wang,
2017). Bien qu’elle commence a se¢ dégrader aux alentours de 150°C, la cinétique de
sa décomposition prend plus du temps comparativement a celle de la cellulose ou
d’hémicellulose. En effet, le processus de dégradation de la lignine se ralentit tout en
augmentant la température de torréfaction (Chen et Kuo, 2011). D’autres études
définissent sa plage de décomposition entre 250 et 500°C (Mohan et al., 2006; Prins et
al., 2006; Shafizadeh, 1985). Lors de la pyrolyse, Brown et Wang (2017) ont montré
que la lignine est décomposée en des monomeres phénoliques volatils et des
oligomeres phénoliques non volatils via la destruction des liaisons d’hydrogénes et
d’éthers ainsi que des liaisons fortes de carbone-carbone. Ainsi, la dégradation
thermique de la lignine est suivie de multiples réactions complexes. Brown et Wang
(2017) ont constaté aussi que les composants phénoliques générés sont extrémement
réactifs; ils se condensent et se déshydratent souvent en gaz carbonique avant de se

volatiliser. Ceci peut provoquer l’encrassement des condensateurs de l'unité de

pyrolyse.
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Figure 2.4: Structure des manometres de lalignine: alcools p-coumarylique (I3,
coniférylique (IT) et simapylique (I) (Fengel et Wegener, 1983)

< Leos substances extractibles

Comme leur nom l'indique, les substances extractibles forment un groupe de composés
chimiques dans le bois qui peuvent éire extraits avec de 1’eau on des solvants. Bien
qu’ils participent avec une faible proportion (0-5% de biomasse lignocellulosique),
elles sont responsables de la protection de arbre contre les maladies et les insectes a
I’aide des composants organiques phénoliques «polyphénolsy» (Meullemiestre, 2014).
Chez certaines essences, les substances extractibles offrent une couleur et une odeur

spécifigue du bois tel que le cas du thuya occidental {Thiga accidentalis 1..).
2.1.4 Caractéristiques physiques du bots de coniféres
2.1.4.1 Masse volumique

Lamasse volumique du bois est souvent trés variable entre les essences et au sein d’une
méme essence. Particuliérement, les pourcentages du bois initial et du bois final
affectent considérablement la masse globale de bois (Zhang et Koubaa, 2009).
Cependant, laplage de variation commune de la masse volumique de base de bois peut
&tre comprise entre 330 et 600 kg/m®, notant que les feuillus ont généralement une
masse velumique supéricure a celle des résineux (Barnett et Jeronimidis, 2009). Le
Tableau 2.4 présente une comparaison entre les masses volumiques du bois de

I’épinette noire, du pin gris et du sapin baumier a 1”état vert, sec a 1"air et anhydre.
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La masse volumique du sapin baumier est 1égérement plus faible a celle d’épinette
noire ¢t du pin gris (Jessome, 2000). Par contre, 1e pin gris et 1’épinette noire ont des
masses volumiques proches. En général, la masse volumique du pin gris est plus élevée

que celle du pin blanc et du pin rouge (Zhang et Koubaa, 2009).

Tableau 2.4: Variation de la masse volumique du bois de I'épinette noire, du pin gris

et du sapin baumier (Jessome, 2000)

Masse volumique (kg/m>)

Ftat vert Etat sec a ’air Ftat anhydre
Epinette noire 406 428 445
Pin gris 421 444 451
Sapin baumier 335 350 367

2.1.4.2 Teneur en humidité

La teneur en humidité du bois est sensiblement affectée par différents facteurs tels que
la saison, la station et 1’age de 1’arbre. Pour la plupart des résineux, la teneur en
humidité de I’aubier est plus élevée que celle du duramen (Zhang et Koubaa, 2009). Le
Tableau 2.5 illustre les différentes teneurs en humidité de 1’aubier et du duramen chez

I’épinette noire, le pin gris et le sapin baumier.

Tableau 2.5: Tencur en humidité du bois de 1"épinette noire, du pin gris et du sapin

baumier (Zhang et Koubaa, 2009)

Teneur en humidité (%) Référence
Aubier Duramen
Epinette noire 113 52 (Nielson, 1985)
Pin gris 124 33 (Mullins, 1981)

Sapin baumier 173 88 (Cech, 1980)
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2.1.4.3 Permeéabilité

La perméabilité du bois joue un réle important au cours des traitements de préservation,
de la mise en pate et du séchage. Elle permet de mesurer la capacité du bois a laisser
transporter un fluide a travers ses parois cellulaires (Zhang ¢t Koubaa, 2009). La
perméabilité du bois varie de ’aubier au duramen selon le type d’essence. En effet, le
duramen de 1’épinette noire est extrémement imperméable, tandis que son aubier est
moyennement imperméable. Le pin gris admet un aubier perméable, mais ce n’est pas
le cas pour son duramen. Le sapin baumier posséde un duramen extrémement
perméable, alors que son aubier est modérément imperméable (Zhang et Koubaa,

2009).

2.1.4.4 Propriétés énergétiques

Les valeurs calorifiques des coniféres présentent principalement des propriétés
thermiques intéressantes pour déterminer les relations énergétiques de bois. En effet,
le pouvoir calorifique est utilisé pour mesurer la quantité de chaleur dégagée lors de la
combustion compléte d'un matériau. La plage de variation des pouvoirs calorifiques
peut aller de 15,58 a 23,72 MIJ/kg pour les bois de feuillus et de 18,60 a 28,44 MJkg
pour les bois de résineux (Harker et al., 1982). En outre, Singh et Kostecky (1986) ont
montré que le pouvoir calorifique varie beaucoup en fonction de ’espéce, mais il
dépend également de différents composants (tige, écorce, etc.) de I’arbre (Tableau 2.6).
Les pouvoirs calorifiques de la tige et de 1’écorce de 1'épinette noire sont,
respectivement de 18,78 MI/kg et 19,48 MI/kg (Singh et Kostecky, 1986). Le pin gris
présente le pouvoir calorifique le plus élevé, par conséquent, il posséde une meilleure
qualité de combustible. Tandis que 1’épinette noire et le sapin baumier ont pratiquement

les mémes valeurs calorifiques (Tableau 2.6).
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Tableau 2.6: Pouvoir calorifique (MI/’kg) de 1’épinette noire, du pin gris et du
sapin baumier (Singh et Kostecky, 1986)

Essence Epinette noire Pin gris Sapin baumier
Tige 18,78 19,44 18,74
Ecorce 19.49 21,30 18,53
Souche 19,20 19,95 19,67
Somnmet 21,56 21,22 21.43
Branches 20,68 21,37 20,57
feuilles 20,87 21,43 21,50
Moyenne 20,10 20,79 20,07

2.2 Alteratives de valorisation des copeaux de bois

Les sous-produits de la filiere de bois générés simultanément ou a divers stades peuvent
exister sous plusieurs formes: copeaux, sciures, farines ou des chutes diverses. Les
copeaux de bois sont des restes d’usinage ayant des formes et des dimensions variables
dépendamment du type d’opération, de machine de découpe et de ’essence de bois
usinée (PACER, 1995). Parmi les différentes classes de copeaux, les résidus d’usines
de sciage présentent une excellente forme de biomasse qui peut étre exploitée dans le
but de produire de la chaleur et de 1"électricité. Au cours des dernieres années, le cott
des combustibles fossiles a subi une augmentation importante. De ce fait, les centrales
énergétiques sont attirées de plus en plus par la classe des copeaux combustibles qui
favorise une faible production de cendres. A partir de la premiére transformation, les
copeaux de bois subissent une réduction de teneur en humidité, ce qui augmente leur
valeur énergétique par rapport aux résidus de coupe forestiere (PACER, 1995, WSP,
2014). La multiplicité des domaines spécifiques de voies de valorisation des sous-
produits de bois a mené a la création d’une nouvelle gamme de produits tels que: la

fabrication des composites bois-plastiques, des lamelles aboutées et des panneaux a
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lamelles orientées. Particuliérement, les sciures sont demandées pour charger les

composites et fabriquer des panneaux d’isolation (Sales, 2003). L’évolution des voies
de production d’énergie conduit au développement technologique du processus de
transformation des copeaux de bois en bioénergie; soit par des traitements thermiques
comme la pyrolyse et 1a gazéification, soit par des traitements mécamques tels que la

granulation.
2.2.1 Traitements thermiques des copeaux de bois

Dans le monde énergétique, les traitements thermiques des copeaux de bois consistent
principalement a4 modifier sous 1’effet de la chaleur les propriétés physiques et
chimiques du bois dans le but de réduire sa teneur en humidité et d’améliorer son
pouvoir calorifique (Rodrigues et Rousset, 2015). En effet, les modifications chimiques
dues au traitement thermique entrainent la dégradation d’hémicellulose, la
modification de la structure cristalline de cellulose et la réticulation des lignines (Chen
et al., 2011b). La Figure 2.5 illustre les changements structurales apportés dans les
régions amorphes et cristallines du bois aprés un traitement thermique. Ces
changements conférent au bois des nouvelles propriétés. Le bois devient plus
hydrophobe, ayant une meilleure stabilité dimensionnelle, mais ses propriétés

mécamques diminuent considérablement (Mouras et al., 2002).
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Figure 2.5: Effet d’un traitement thermique sur la structure de 1la composition

chimique du bois (Shankar Tumuluru et al., 2011)
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La Figure 2.6 presente les diffcrents procédes de conversion thermique de bois, y
comnpris la torréfaction, la pyrolyse, la carbonisation, la gazéification et la combustion
ainsi que les sous-produits genéres a partir de chaque procéde (Solomatnikova ct al.,
2011). Un des principaux parametres qui réagissent sur le rendement de différents
produits de conwersion thermnique est la valeur de la temperature appliquee. Dans le cas
d’un traitement 4 haute température (plus que 800°C), les gaz representent plus de 60%
de Ia totalite des produits générés au cours du procede thermique (WSP, 2014).

Biomasse

h 4

Combuston Gazéification Carbonisation Torréfaction Pyrolyse

500 — £00°C 1000 — 1100°% = 800°C 200 — 320%C 00 — 300°c
¥ ¥ L J h 4 ¥

Chaleur Gaz de Biocharbon Biomasse Biocharbon

+ synthese + torrefice #*

Cendres + Goudron + Bichuile

+ Cendres Gaz +

Gaz de combustible Gaz de

combustion pyralyse

Figure 2.6: Les différents procedés de traitements thermiques de 1a biomasse en

fonction de leurs produits générés (Solomamikovaet al., 2011)

La gazéification esiun traitement thermique 4 haute temperature qui permet de produire
directement des gaz combustibles qui peuvent €tre utilisés pour I'alimentation des
turbines a gaz. Tl existe trois types de gazdification: a I’air, a [’oxygéne ct 4 la vapeur
(Solomatmikova et al., 2011). La gazéification a 1’air fournie des combustibles gazeux
dont le ponvoir calorifiqgue compris entre 4 ef 8 MI/Nm?, tandis que [a gazéification 2

la vapenr permet de produire des combustibles gazeux dont le pouvoir calorifique peut



20

atteindre 15 MJ/Nm?* (Solomatnikova et al., 2011). En présence d’air, la combustion

se différe de la gazéification par 1’oxydation compléte du matériau et le type de réaction
(exothermique) (Solomatnikova et al., 2011). La carbonisation présente une
combustion lente du matériau sous une atmosphére controlée (peu d’air)
(Solomatnikova et al., 2011). D’une fagon générale, les traitements thermiques au-
dessus de 500°C tels que la combustion, la carbonisation et la gazéification

transforment le bois a une matiére premiére énergétique par excellence (Avat, 1993).

La pyrolyse ménagée ou la torréfaction est un traitement thermochimique qui se
déroule a basse température dans une atmosphére inerte (Avat, 1993). 1l existe plus que
de 60 technologies de torréfaction et/ou de pyrolyse a travers le monde. Elles se
différent par le type de procédés et le rendement en produit (WSP, 2014). Le choix
entre ces technologies dépend essentiellement des besoins énergétiques, de la
disponibilité et de la qualité du bois. Ainsi, les procédés de prétraitement thermique
offrent de nouveaux défis pour I’industrie des granules (Stelte et al., 2012). Malgré
I’existence de divers procédés de traitements thermiques, ils parviennent tous a un
accord du contrdle des trois principaux paramétres: la vitesse de chauffage. le temps et
la température du traitement (Bourgois et Guyonnet, 1988). Notant que le
comportement des différents composants du bois varie selon le choix de ces

parametres.
2.2.1.1 Torréfaction
2.2.1.1.1 Description

Par définition, la torréfaction est un traitement thermique doux qui s’effectue
généralement entre 200 et 320°C, en absence d’oxygene, a pression atmosphérique,
pendant un temps de séjour bien défini (L& Thanh, 2015; Rudolfsson et al., 2017).
L élimination du gaz d’oxygéne a pour but d’éviter la combustion spontanée. Ce

traitement conduit a la production d’un biocombustible solide ayant de meilleures
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capacités de manutention, de broyage ¢t de combustion (Prins et al., 2006). La

torréfaction présente une étape intermédiaire entre le séchage et la pyrolyse, cependant
certains la considérent comme une forme de pyrolyse dans la plage de températures
comprise entre 200 et 280°C (Browne, 1958). Comme tout procédé, la torréfaction
s’effectue selon des phases dépendamment du mode de transfert thermique ainsi que
les types de réacteurs utilisés (Colin, 2014). Bien que la torréfaction soit au stade
d’initialisation, les réacteurs adoptés a cette technologie sont multiples tels que : le
convoyeur a bande, le lit mobile, le lit fluidisé, le cyclone, le four tournant et le four a
vis ou vibrant (Colin, 2014). Cependant, ces réacteurs sont aptes a plusieurs problémes

techniques qui ralentissent leur commercialisation (Wilén et al., 2013).

Les recherches sur le bois torréfié font I’objet de nombreuses publications (Mobini et
al., 2014; Poudel et al., 2018; Prins et al., 2006; Repellin et al., 2010a; Tsalidis et al.,
2018). Le développement de la recherche conduit a la détermination de paramétres
affectant la torréfaction, la modélisation du procédé et la caractérisation du bois

torréfié.

2.2.1.1.2 Facteurs influengant le processus de torréfaction

Multiples sont les parameétres susceptibles d’influencer le procédé de dégradation
thermique au cours de la torréfaction. Les études ont montré que la nature d’espéces
(Stamm, 1956), le temps de séjour et la température (Pach et al., 2002) sont les
principaux ¢léments affectant le déroulement du processus ainsi que les
caractéristiques des produits finals. En tenant compte de la variation de la température
¢t de la durée du traitement thermique, Pach et al. (2002) ont montré que le rendement
en masse de la torréfaction varie en fonction de la nature de la biomasse utilisée (Figure
2.7). Pour les mémes conditions du traitement, ils ont noté que la bagasse de canne a
sucre se dégrade en premier lieu, suivie de la dégradation de bois du bouleau, puis du
pin, ce qui méne a conclure que la dégradation thermique des feuillus est plus

importante ¢t rapide que celle des résineux (Stamm, 1956). Pach et al. (2002) ont
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montré aussi que les échantillons de bois de bouleau et de pin contiennent plus de

produits solides que des espéces condensables et des gaz (Figure 2.7). Pour une durée
de traitement fixe (2h), I’évolution de la température de 230 a 280°C provoque la
diminution de rendement de solides torréfiés. Une augmentation de la durée du
chauffage avec une température constante provoque également la réduction de
pourcentages de la biomasse torréfiée ainsi que 1’augmentation de taux des substances
volatiles (Figure 2.7). Pour une température assez élevée et une longue durée de
traitement, Bourgois et Guyonnet (1988) ont constaté une augmentation de la teneur en

carbone, mais une baisse de la teneur en oxygene.
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Figure 2.7: Diagramme de rendements en masse de torréfaction du pin, du bouleau et

de la bagasse de canne a sucre (Pach et al., 2002)

La variation de la pression, du taux d’humidité, de la nature de I’atmospheére ainsi que
des dimensions de [’¢échantillon peuvent entrainer des changements au cours de la
torréfaction (Bohnke, 1993). En effct, la vitesse de décomposition et la perte de masse

sont affectées par la géométrie et le taux d’humidité initial de 1”échantillon.
2.2.14.3 Modélisation du procédeé de la torréfaction

Les études sur la torréfaction du bois se focalisent généralement sur le choix des

essences ot des effets des paramétres du procédé de torréfaction. Cependant, il est
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important de déterminer le rendement de la machine de torréfaction afin de prédire

le comportement global du bois. Divers mode¢les cinétiques ont €té développes pour
déterminer la perte de masse au cours de la pyrolyse. Récemment, ces modeles sont
adaptés pour le cas de la torréfaction (Colin, 2014). La complexité de développement
d’un modele est fortement reliée au nombre de réactions qui peut étre pris en
considération. C’est pour cela, la plupart des modeles développés utilisent un nomnbre
limité de reactions du premier ordre. Le Tableau 2.7 présente les modéles cinetiques

les plus courants.

Tableau 2.7: Les modeles cinetiques de détermmation de la perte de masse an cours

de traitement thermique (Chew et Doshi, 2011; Colin, 2014; Repellin et al., 2010b)

Modeéle Schéma de la réaction

Mod¢le a une etape

Modele a une ¢tape de deux %: v
A
reactions parall¢les K B

1 b . { . K:L Vr:nndlﬂn'.ahlps
Modéele a trois réactions -
A - M condinsaties
paralleles
K 8

Modéle a deux eétapes de K :: L :: v,
A B C
K, K.

deux réactions paralleles

: : ; v
Modele a deux ctapes de y 1 K/v v, K/v A
A = » B  C » D
kB K( Kc

trois reactions paralleles

A: Biomasse brute; B, C, et D: solides torréfiés; V: composants volatiles; K: constantes cinétiques qui

suivent la loi d’ Arthenius.
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Le modele a une seule étape décrit la perte de masse au cours du procédé de

torréfaction sans quantifier la proportion de solides torréfiés. Ceci rend 1'utilisation de
ce modele limitée, car il n’est pas capable de déterminer I’évolution de rendement en
solide vis-a-vis la température de torréfaction (Repellin et al., 2010b). Par contre, le
modéle a une étape de deux réactions paralléles ne permet pas de décrire
convenablement la perte de masse du solide (Colin, 2014). Cependant, le modéle atrois
réactions paralléles permet de prédire correctement 1’évolution de la répartition des
sous-produits de torréfaction (solide, liquide et gaz) dans une plage de température
comprise entre 230 et 260°C (Chew et Doshi, 2011). Au-dela de 260°C, le modéle perd
son efficacité (Chew et Doshi, 2011). Dans le cas du modéle a deux étapes de deux
réactions, les courbes de perte de masse ont été correctement identifiées lors de la
torréfaction. 1.’ajout d’une troisiéme réaction a ce modele a permis d’améliorer

légeérement les résultats (Colin, 2014).

2.2.1.1.4 Caractéristiques des sous-produits de torréfaction

*+ DBois torréfié

Le bois torréfi¢ représente le sous-produit principal récupéré de la torréfaction, avec un
rendement compris entre 50 et 90 % par rapport a la masse séche du solide initial
(%om/m sec) (L& Thanh, 2015). 1l subit diverses modifications: le bois torréfi¢ change
de couleur et devient plus hydrophobe et plus résistant aux attaques fongiques et
bactériennes (Hakkou et al., 2005; Pach et al., 2002). Bridgeman et al. (2010) ont
montré que plus le degré de la torréfaction est intense, plus que le bois devient sombre
(Figure 2.8). Ceci peut étre diu a la dégradation de pigments clairs et de la lignine (L&
Thanh, 2015). Ainsi, les modifications thermochimiques relévent des caractéristiques
intéressantes au bois torréfié telles que 1’augmentation de son pouvoir calorifique et la
diminution de 1’énergie nécessaire au broyage (Phanphanich et Mani, 2011; Shankar

Tumuluru et al., 2011).
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Figure 2.8: Effet de la température de torréfaction et du temps de traitement sur le

changement de la couleur des fibres de saule (Bridgeman et al., 2010)

Le Tableau 2.8 présente une comparaison entre les propriétés du bois brut et torréfie.
La torréfaction rend le bois plus riche en carbone, mais les teneurs en hydrogene et
oxygene deviennent plus faibles par rapport au bois brut (Pach et al., 2002; Rudolfsson
ct al., 2017; Shankar Tumuluru et al., 2011). Cette modification de la composition
élémentaire de bois favorise 1’augmentation du pouvoir calorifique du bois torréfié. De
la méme manicre, plus la température de torréfaction est élevee, plus la valeur

énergétique du bois torréfié est importante.

Tableau 2.8; Compariason entre les propriétés du bois brut et torréfié

Propriétes Bois brut Bois torréfié
Humidité (%) 10 3
(Bourgois et Guyonnet, 1988)

Puissance nécessaire au broyage (en kWhit) 750 Inferieure a 100
(Repellin et al., 2010a)

Propriétés énergétiques (Van der Stelt et al., 2011)

Teneur en Carbone (%) 47.2 53,8
Teneur en Hydrogéne (%) 6,1 5.6
Teneur en Oxygene (%) 45,1 36,1

Pouvoir calorifique {(en MI/kg) 17.6 21,0
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* Espéces volatiles

En plus du bois torréfié, la torréfaction engendre aussi la formation des espéces
volatiles condensables (entre 10 et 35%m/m sec) et des espéces volatiles
incondensables (entre 1 et 15% m/m sec) (L& Thanh, 2015; Shankar Tumuluru et al.,
2011). Les especes condensables sont des composés organiques qui se condensent
aprés leur refroidissement. Elles sont majoritairement composées d’eau et d’espéces
organiques oxvgénées (acides, furanes, composés carbonylés et phénoliques, etc.)
(Manouchehrinejad et Mani, 2018). Les composés phénoliques de la phase liquide
(biohuile) sont a la fois des monomeéres et des oligoméres. La fraction insoluble dans
I’eau, qui représente environ 25% en poids du liquide, est constituée principalement
par les oligoméres phénoliques qui sont appelés aussi «lignine pyrolytique» (Wertz et
al., 2015). Les espéces incondensables sont des gaz produits au cours d’un traitement
thermique qui sont souvent composés de CO, CO2, Hz, CHs et CxHy (L& Thanh, 2015,
Manouchehrinejad et Mami, 2018; Shankar Tumuluru et al., 2011). 1.’élévation de la
température de traitement favorise I’augmentation des teneurs des gaz incondensables,
a I’exception de la teneur en CO; qui diminue (Pach et al., 2002). Les études sur les
especes volatiles restent peu nombreuses jusqu’a présent a cause des difficultés

rencontrées lors de la mesure et la quantification de ses composés.
2.2.1.1.5 L 'unité de pyrolyse rapide CarbonFX

Airex-Energie, entreprise développante des systémes de torréfaction/ pyrolyse rapide,
a breveté et commercialisé la technique CarbonFX en 2010. La Figure 2.9 représente
un schéma simplifié d’équipement de torréfaction/ pyrolyse rapide CarbonFX. Le
procéde se base sur un réacteur a effet cyclonique afin de convertir la biomasse végétale
en «biomasse torréfiée/ biocharbon»: un combustible a la fois propre et renouvelable
qui peut remplacer le charbon habituel. En effet, les résidus provenant de la production
de bois (copeaux, sciure, écorce) sont préséchés a I’aide des séchoirs puis transtérés

dans la chambre de traitement afin de conditionner "humidité des fibres de bois.
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Ensuite, la pyrolyse est effectuée sous 1’ effet des hautes températures du réacteur 2
effet cyclonigue (allant de 315°C jusqu’a 455°C) dans un temps de passage trés court
(WSP, 2014).

Figure 2.9: Schiéma simplifié d*équipement de torréfaction CarbonFX de 1a sociéte

Airex-Energic

Le CarbonEX est une technologie prometteuse qui permet d’avoir une production 2
grande échelle en installant des réacteurs multiples en paralléle. La particularité de ce
procédé se manifeste dans la durée de traitement de la biomasse ot la matiére ne reste
que 3 secondes dans le réacteur. Il permet aussi ’économiser de 1’énergie ¢n
récupérant les composés volatils et en les brilant dans une chambre de combustion
powr donner de la chalewr au cours du processus de torréfaction (Kleinschmidt, 2011),
En effet, le CarbonFX a besoin uniquement d’une source d’énergie externe pour
démarrer la premiére phase (WSP, 2014). En contrflant la température et la durée de
traitement, la production peut contribuer 4 I"homogéndaté des caractéristiques du

produit fini. Les propriétés du produit solide sont alors améliorées: un pouvoir
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calorifique élevé compris entre 20 et 30 MJ/kg avec une teneur en humidité

inférieure a 7% (WSP, 2014).
2.2.2  Granulation

Il est vrai que la buiche reste le combustible le plus vendu, mais les granules de bois
progressent et batissent leur propre poids dans le marché. La granulation, densification
ou encore pelletisation est I'une des technologies prometteuses utilisées pour
compacter la biomasse. Elle résout le probléme de la faible densité de la biomasse et
assure une structure homogeéne du produit final (Stelte et al., 2012). Sur le plan
économique, le poéle a granules du bois offre une autonomie et de hautes performances

favorisant une longue durée de vie avec le moins de cotits de chauffage.
2.2.2.1 Processus de granulation

La production des granules passe par trois étapes principales: Prétraitement,
granulation ¢t aprés traitement (Stelte et al., 2012). Le prétraitement est une étape de
préparation qui consiste a sécher, broyer et conditionner la biomasse. Au cours du
procédé de densification, les granules se forment, puis, ils passent par un systéeme de
refroidissement pour qu’ils se tiennent et durcissent. Finalement, ils seront tamisés afin
d’éliminer les petites particules. T.a granulation s’effectue généralement dans un
moulin qui est formé principalement d’une filiére, des canaux de presse cylindrique et
des rouleaux. La matrice peut étre sous forme d’anneau ou de plaque plate (Figure
2.10). La force exercée par le mouvement des rouleaux et/ou la matrice engendre
I’écoulement de la matiére dans le canal de la presse. Le contact acier-biomasse
engendre la création d’une force de friction qui provoque une forte contre-pression et
le dégagement de la chaleur (Alakangas et Paju, 2002). Selon les caractéristiques du
moteur, la force de pression est définie dans une certaine plage qu’il ne faut pas la
dépasser. Si c’est le cas, les rouleaux ne seront plus capables de fournir la pression

nécessaire pour pousser la matiére a travers les canaux. Dans le cas ou la pression est
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trés élevée, il y a un risque d’incendie en raison de la chaleur générée par le

frottement (Stelte et al., 2012).
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Figure 2.10: Schéma explicatif des deux mécanisines de granulation: a) Matrice

forme anneau et b) Matrice forme plague-plate (Alakangas et Paju, 2002)
2.2.2.2 Mécanismes des liaisons des particules lors de la granulation

Au cours du procédé de eranulation, il existe des interactions entre les particules de
bois affectant la qualité¢ des granules (Kaliyan et Morey, 2009b). Ces interactions
peuvent éire manifestées sous forme de liaisons fibre-fibre qui sont influencées par de
nombreux paramétres de densification tels que latempérature et la géométrie de filiére
(Cheng et al., 2018; Tumuluru et al, 2011). Les forces de liaison enfre les particules de
bois peuvent agir via deux mécanismes de liaison (Cheng et al, 2018; Kalivan et
Morey, 2009b). Initialement, la formation de ponts solides qui se manifeste par des
réactions chimiques lors de la solidification du matérian (Cheng et al., 2018; Kaliyan
et Morey, 2009b; Rudolfsson et al., 201 7). Ensuite, sous I’effet de la pression, lesforces
d’attraction entre les particules solides favorisent la migration des particules afin
d’assurer une surface de contact plus rigide (Kaliyan et Morey, 2009b; Tumuluru et al.,
2011). De plus, les forces adhésives entre les liants de haute viscosité et la surface des
particules permettent de former de fortes liaisons chimiques similaires anx ponts

golides (Cheng et al., 2018). Un autre mécanisme de liaison est li¢ aux forces
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intermoléculaires (liaisons hydrogénes, électrostatiques ou magnétiques de Van der

Waalg) qui sont dues a l’attraction entre les particules (Rudolfsson et al., 2017,
Tumuluru et al., 2011). Les liaisons hydrogénes sont les plus importantes de toutes les
interactions intermoléculaires (Steiner, 2002). Ils ont de larges régions de transition qui
se confondent de maniére continue avec les liaisons covalentes et les interactions de
Van der Waals. La distance entre les particules joue un réle important dans I’activation
de ce type de forces (Samuelsson et al., 2012). En effet, les fortes liaisons hydrogénes
se produisent quand la distance entre les particules est courte. Ils peuvent &tre
considérés comme des liaisons covalentes dans la plupart de leurs propriétés.
Cependant, les liaisons hydrogénes deviennent plus faibles quand la distance entre les
particules augmente. Ils sont plus difficiles de les distinguer des interactions de Van
deer Waals (Steiner, 2002). Finalement, la diminution de volume du matériau entraine
la réduction du nombre de cavités, la déformation des particules ainsi qu’un blocage

mécanique des liaisons (Tumuluru et al., 2011).
2.2.2.3 Paramétres de granulation

Les études antéricures ont permis d’identifier les parameétres de granulation
(Alakangas, 2010; Nielsen et al., 2009; Serrano et al., 2011; Stelte et al., 2011b; Stelte
ctal., 2012). Ils peuvent étre soit reliés a la machine (température, géométrie de filiére),
soit liés au conditionnement de la matiére premiére (teneur en humidité, taille de

particule).
¢ Température

Au cours du procédé de granulation, il y a un dégagement de chaleur en raison des
forces de friction dans le canal de la presse. Stelte et al. (2011b) ont noté une
amgélioration des propriétés mécaniques des granules ainsi qu'une diminution de la
friction en travaillant avec des températures de granulation assez importantes. En outre,

I’augmentation de la température peut &tre une solution pour réduire la consommation
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énergétique de la machine (Nielsen et al., 2009). Aprés la granulation, 1’étape de
refroidissement est nécessaire pour la solidification des particules et le durcissement

des granules.
¢ Géométrie de filiere

La géométrie de filiére joue un réle important dans la compaction de la matiére. Les
canaux de la filiere se caractérisent par le diamétre qui est habituellement supérieur a
6 mm pour la granulation de biomasse (Alakangas, 2010). Il existe une relation entre
le diamétre (D) et la longueur (1) du canal de 1a presse qui est représentée par le rapport
ou le taux de compaction (D/I). Ainsi, la pression accumulée dans le canal est
sensiblement affectée par ce ratio (Holm et al., 2006). Il faut assurer que la longueur
de compression soit suffisante pour avoir une meilleure cohésion entre les particules
(Stelte et al., 2011b). Colovié et al. (2010) ont étudié ’effet de la longueur du canal de
la presse sur la qualité des granules. Ils ont montré que 1’augmentation de la longueur
du canal a entrainé une amélioration des propriétés mécaniques. Ainsi, la longueur
optimale dépend généralement de la matiére premiére choisie, de sa teneur en humidité
¢t des conditions de traitements. Par exemple, pour produire des granules a base de
bois, le rapport de compression devrait étre a 1’entour de 6, tandis qu’il peut aller
jusqu’a 11 et 12 dans le cas de la production des granules a partir de la paille de blé

(Stelte et al., 2012).
<+ Teneur en humidité

La teneur en humidité est sensiblement variable selon le mode et le milieu de
conservation de la biomasse. Ceci fait I’intérét de plusieurs recherches d’étudier I’effet
de cette variation sur les propriétés des granules (Arshadi et al., 2008; Stelte et al.,
2011b). En effet, les caractéristiques de liaisons entre les fibres de bois torréfiés
peuvent étre améliorées en injectant une quantité d’eau avant de passer a I’étape de

granulation (Koppejan et al., 2012). Stelte et al. (2011b) ont analysé I'impact des



32

différents pourcentages d’humidité sur la qualité des granules. Ils ont constaté

qu’une teneur en humidité entre 5 et 15% assure une bonne stabilité des granules alors
que la teneur optimale de densification de 1’épinette était de 10%. Ce pourcentage peut
&tre légérement plus élevé (entre 10 et 20%) dans certains cas (Serrano et al., 2011).
Cependant, 1’augmentation de la teneur en humidité au-dessus de "optimum a une
influence négative sur les propriétés mécaniques des granules ainsi que sur le processus

lui-méme (Nguyen, 2016).
+¢+ Taille de particule

I’effet de la taille des particules sur les propriétés des granules a été examiné dans
diverses études (Kaliyan et Morey, 2009a; Mani et al., 2006; Serrano et al., 2011, Stelte
et al., 2011b). Au cours du processus de granulation, les particules utilisées ont
généralement un diametre inférieur 4 5 mm (Stelte et al., 2012). Stelte et al. (2011b)
ont montré qu’une taille de particule décroissante souléve la surface du contact entre
les particules et la paroi du canal, favorisant I"augmentation de la pression de
granulation et la densité des granules. Cependant, des études similaires ont prouvé que
la réduction de la taille des particules n’affecte pas généralement la densité des
briquettes et des granules (Kaliyan et Morey, 2009a; Mani et al., 2006). Mani et al.
(2006) ont noté qu’une faible taille de particule n’entraine pas une grande amélioration
de la densité des granules dans le cas de la paille de blé. Par ailleurs, Serrano ¢t al.
(2011) ont observé une faible densité des granules en utilisant de petites particules.
Cette opposition des résultats par rapport aux autres études est liée, d’une part, au type
de la biomasse a granuler, et d’autre part, au mécanisme de granulation utilisé, a savoir
I’échelle des travaux adaptés: industriel ou laboratoire (Stelte et al., 2012). En termes
de qualité, un pourcentage de particules fines (diameétre inféricur a 0.5 mm) dépassant
le 20% dans le mélange influence négativement la qualité des granules produits (Stelte

etal., 2012).
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%+ Additifs et liants

Au cours du procédé de granulation, un additif organique ou inorganique, forme de
poudre ou liquide, intervient dans le mélange pour faire une forte liaison entre les
particules. Ainsi, le choix de liant dépend principalement du colt ¢t du respect de
I’environnement. En tenant compte des conditions d’activation de liant (température et
humidité), un pourcentage d’additif semble étre une bonne solution pour améliorer la
qualité des granules produits particuliérement a partir de bois torréfiés (Abedi et Dalai,

2017, Gareia et al., 2018; Hu et al., 2015).

Le bois contient également son propre liant naturel, appelé lignine. Elle agit comme un
adhésif entre les particules de bois. Sous I’effet de la température de traitement, une
partie de la lignine (sous la forme d’intermédiaire de lignine liquide) migre de la paroi
cellulaire vers les surfaces des fibres et joue le réle d’un super liant (Fohr et al., 2017,
Pelaez-Samaniego et al., 2014; Wood, 1987). Cependant, la lignine contenant dans le
bois n’est pas toujours suffisante pour assurer la durabilité et garantir la haute qualité
des granules énergétiques (Fohr et al., 2017). En présence de chaleur et d’humidité,
I’amidon et la protéine agissent aussi comme liants qui peuvent améliorer la qualité des
granules. Wood (1987) a montré que 1’amidon gélatinisé a une capacité de liaison plus
forte que I’amidon brut, ceci améliore la durabilité des granules. La diversité des liants
a conduit a I'utilisation de la glycérine brute, la bentonite, le lignosulfonate, I’amidon,
la lignine, le glycérol, la paraffine, les bioplastiques et les résidus de résineux afin
d'obtenir des granules de qualité (Abedi et Dalai, 2017; Garcia et al., 2018; Hu et al.,
2015; Hu et al., 2016; Kong et al., 2013; Lu et al., 2014; Peng et al., 2015).

Chez les industries, le colit présente un facteur important dans la production d’énergie
a partir de biomasse. La fabrication des granules a base de bois torréfiés nécessitera
plus d’optimisation des paramétres de granulation lorsque les températures de

torréfaction/ pyrolyse sont plus élevées dont les pressions élevées sont exercées. D’ou,
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la recherche d'une bonne formulation (fibres torréfiées + additives) avec des
conditions optimales de granulation reste un défi afin de produire des granules de haute

qualité.
2.2.3 Effet du traitement thermique sur les granules énergétiques

Un traitement thermique modifie principalement les propriétés chimiques du bois, ce
qui affecte par la suite les propriétés du bois (taille des particules, friabilité et
hydrophobicité) et des granules énergétiques (densité, pouvoir calorifique et
durabilité). Sous 1’effet de la température, 1’hémicellulose se dégrade en grande partie,
ceci facilite le brovage de bois avant de passer a [’étape de granulation
(Manouchehrinejad et al., 2018). En effet, la mesure de I'indice de broyabilité aprés
une torréfaction a 250°C a été réduite de 90 et 83% pour les copeaux de bois ¢t les
granules, respectivement (Manouchehrinejad et al., 2018). En outre, Rudolfsson et al.
(2017) ont constaté que l'augmentation de la température de torréfaction réduit
considérablement 1’énergie nécessaire de broyage des granules torréfiés. Par contre, ils
ont montré que des degrés trés élevés de torréfaction (291-315°C) affectent
négativement les propriétés des granules lors de la densification. En effet, le taux de
fines généré est beaucoup plus élevé et les granules deviennent plus fragiles. Le bois
torréfié nécessite alors plus de puissance lors du processus de granulation. Autre que
la consommation élevée d’énergie, Shang et al. (2014) ont prouvé que la granulation
du bois torréfié a souffert d’une génération de chaleur dans le canal de la presse

provoquant 1’auto-inflammation des granules.

Les propriétés des granules torréfiés sont fortement affectées par la température et le
temps de torréfaction, mais aussi clles sont influencées par les conditions de
granulation. Une augmentation de la teneur en humidité et/ou de la longueur du canal
de la presse lors de granulation améliore la durabilité et la densité apparente des
granules (Rudolfsson et al., 2017). D’un autre coté, le bois torréfié devient plus

hydrophobe, ¢t par conséquent, les problémes reliés a I’humidification sont évités et la
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qualité des granules s’améliore lors du transport et du stockage (Manouchehrinejad

et Mani, 2018).

Bien que les granules de bois torréfiés soient courts et que leur durabilité soit affectée
négativement, la granulation de bois torréfiés a des températures au-dessous de 300°C
peut se faire sans utiliser des additifs (Stelte et al., 2011a). Un des plus grands avantages
de I'utilisation de bois torréfiés dans la fabrication des granules énergétiques est son
pouvoir énergétique (Shang et al., 2014). En effet, la volatilisation des matiéres
organiques au cours de la torréfaction permet d’augmenter la densité énergétique du
bois torréfié, d’environ 23 MJ/kg, contre 19,3 MJ/kg pour les granules conventionnels
de pins (Lipinsky et al., 2002). Dans une étude faite par Fohr et al. (2017), "utilisation
de I’eau de condensation issue du processus de torréfaction semble &étre une solution
¢conomique pour éviter I'ajout de liant dans le processus de granulation. Par
conséquent, les granules de bois torréfiés produits offrent un contenu énergétique de
20 a 40% plus élevé que celui des granules de bois non torréfiés. Il existe sur le marché
des granules de bois torréfiés possédant une bonne durabilité, ce qui signifie que la
qualité des granules peut &tre améliorée en optimisant les conditions de torréfaction/

pyrolyse et les paramétres de granulation (Shang et al., 2014).
2.2.4 Normes de caractérisation des granules énergétiques

Il existe différentes normes européennes et internationales pour la caractérisation des
granules énergétiques non traités tels que la norme européenne EN 14 961-2, la norme
ASTM (American Society for Testing and Materials) et les normes intemationales ISO.
Par contre, il est nécessaire d’avoir une norme plus adaptée a la biomasse traitée afin
de normaliser 1’utilisation des granules de bois torréfié¢s. Les traitements thermiques du
bois comprennent la torréfaction, 1’explosion a la vapeur et la carbonisation. Selon les
études d’ Alakangas (2014), les granules de bois torréfiés peuvent étre admissibles aux

critéres de qualité de la norme adaptée EN ISO 17225-8 relative aux « Combustibles a
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base de biomasse traités thermiquement et densifiés » (Féhr et al., 2017). Le Tableau

2.9 illustre les critéres de qualité des granules torréfiés selon la norme adaptée.

Tableau 2.9: Critéres de qualité des granules torréfiés selon la norme adaptée EN

[SO 17225-8 (Fohr et al., 2017)

Caractéristiques
Classe 1 Classe 2 Classe 3
physiques des granules
Do6,6 £ 1 Do6,6 £ 1 Do6, 6 1
Diamétre, D (mm)
D08, 8+ 1 D08, 8+ 1 D08, 8 +1
Longueur, L (mm) 3,15 <L <40 3,15 <L <40 3,15<L <40
Humidité, H (%, base
HOB <8 HOB <8 HO8 <8
séche)
Cendres, C (%) Cc20<?2 C5,0<5 C0<7
Durabilité mécanique,
DU97,5 =975 DU9%6,5 = 96,5 DU9Ss = 95
DU (%)
Taux de fines, F (%) F1,0<1 F20<2 F20<2
< 10, selon le
Selonletypeet  Selon le type et
Additifs (%) type et le coiit o .
le colit d’additif  le coiit d’additif
d’additif
Pouvoir calorifique
PC19,PC =19 PC19,PC =19 PCI8,PC2= 18
nette, PC (M.J/kg)
Densité en vrac, DV
DVe50 = 650 DVe50 = 650 DVe50 = 650

(kg/m?)
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Les granules sont divisés en trois différentes classes de qualité. La classe 1 contient

les granules torréfiés de haute qualité ou la durabilité dépasse le 97%. Les propriétés
mécaniques des granules de bois torréfiés, notamment la durabilité, peuvent étre
proches a celle des granules de bois non traités, dépendamment des conditions de
torréfaction et de 1’essence de bois (Fohr et al., 2017). La granulation de bois torréfiés
pour la production des granules de haute qualité nécessite un savoir-faire particulier
dans le domaine de densification sous haute pression. Cependant, la performance du
processus de granulation dépend fortement de type de bois et de I’essence ainsi que des

paramétres de torréfaction/ pyrolyse.
23 FEtude sur le marché des granules de bois traités

Le développement et la mise en ceuvre de la technologie de torréfaction font
actuellement 'objet de différents projets de recherche et de démonstration (Nunes et
al., 2014; Thrén et al., 2016), principalement dans I'Union européenne et en Amérique
du Nord (Figure 2.11). Plusieurs études sur la torréfaction de bois ont été documentées
dans la littérature, toutefois, peu d’études ont ¢été publiées pour évaluer la faisabilité

techno-économique de la torréfaction (Ciolkosz et Wallace, 2011).

I.’objectif de cette section est de présenter une synthése sur le potentiel économique du
processus de torréfaction/granulation ainsi que d’évaluer I’avenir des granules de bois
torréfiés dans le secteur de bioénergie. Pour ce faire, I’évaluation économique est basée
principalement sur des estimations du taux et des couts de la production totale des
granules. Le taux de production est calculé a 1’aide de la combinaison des estimations
pondérées en fonction de la capacité et du prix des principaux postes de 'installation
(Uslu et al., 2008). Une analyse économique réalisée par Van der Stelt et al. (2011) a
montré que pour un taux de production du procédé de torréfaction de 75 kt/an, une
estimation des colits associés est comprise entre 6,1 et 7,3 millions d’euros (M€). De
plus, le coiit de la production des granules de bois torréfiés, produits a partir des

copeaux de résineux a 25% d’humidité, est estimé a 34 €/tonne (1,9 €/GJ). Etant donné
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que les données sur les cofits des installations de torrefaction varient d'une maniere

significative (Nunes et al., 2014; Uslu et al., 2008), il est difficile de prédire un prix
fixe pour les gramiles de bois torréfiés sur le marcheé. Ainsi, Van der Stelt et al. (2011)
ont démontré que la teneur en humidité des copeaux de bois influence énormement

1’apport d’énergie du processus de torréfaction.
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Figure 2.11: Développement de la technologie de torréfaction a travers le monde

(Thrén et al., 2016)

Sur le plan économique, 1’¢tape de la torréfaction représente une operation
supplémentaire dans la chaine de production des granules. Les cofits d’investissement
et d’exploitation associés a cette étape sont toutefois compenses par des economies
realisées ailleurs (densité énergétique, transport et stockage) (Nunes et al., 2014). En
effet, Ciolkosz et Wallace (2011) ont ¢tudi€ I’impact du processus de torréfaction sur
toutes les étapes de la chaine de production (Figure 2.12). IIs ont démontré que
I’intégration de la torréfaction a la granulation rédwt considerablement les cotits par

rapport au processus de granulation seule, avec des économies allant de 4% jusqu’a
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16% (Ciolkosz et Wallace, 2011). Par conséquent, clle rend le processus plus

rentable. Ainsi, la densité énergétique attractive des granules de bois torréfiés permet
de réduire les colits par joule de carburant transporté (Nunes et al., 2014). Thrén et al.
(2016) ont remarqué que les propriétés énergétiques des granules de bois torréfiés
peuvent étre similaires a celles du charbon. Ceci offre probablement 1I’occasion de
réaliser plus d’économie. Par ailleurs, la torréfaction présente une option prometteuse
pour la réduction des cotts logistiques, particuliérement les cofits liés au transport a
longue distance (Van der Stelt et al., 2011). Pour une capacité nominale du systéme
égale a 71 kt/an, le colt de livraison des granules produits par le procédé de granulation
seule atteint 0,7 €/GJ, en contrepartie, la combinaison de la torréfaction et de la

granulation permet de réduire le colit de livraison des granules a 0,5 €/GJ (Figure 2.12).

Bien que I'ajout d’un liant améliore les propriétés des granules de bois torréfiés, il vy
aurait un colit de matiére supplémentaire ainsi qu’une unité de traitement a prendre en
considération. Par exemple, Stevens et Gardner (2010) ont constaté que 1’ajout de 2%
de la lignine Kraft améliore la valeur énergétique des granules, par contre, il engendre
une augmentation de 40% du prix final des granules (jusqu’a 48-58 dollars par tonne).
Cependant, 1’ajout de 2 a 12% de la lignine extraite d’huile de pyrolyse provoque
uniquement un coiit supplémentaire allant de 2 a 12 dollars par tonne, voire un gain de
plus que 5% de cotit des granules (Stevens et Gardner, 2010). De ce fait, la valorisation
de sous-produits générés par la torréfaction telle que I'huile de pyrolyse pourrait
apporter une valeur supplémentaire aux granules de bois torréfi¢s. Ceci permet une
meilleure exploitation du procédé de torréfaction et favorise la mise en place

d’économie plus durable et circulaire (Thrén et al., 2016).
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Figure 2.12: Diagrammes de colits associés a la granulation de la biomasse: Tor =
Torréfaction. Pel = Granulation, TOP = Combinaison de la torréfaction et la
granulation, les chiffres indiquent la capacité nominale du systeme (en kt/an)

(Ciolkosz et Wallace, 2011)

La viabilité économique de la production et de la consommation des granules a base de
bois torréfiés a été abordée dans différentes études. En effet. Mobim et al. (2014) ont
appliqué des recherches sur une chaine d’approvisionnement existante en Colombie-
Britannique, au Canada, afin d’évaluer les cofits des granules de bois torréfiés et
réguliers. Les modéles de simulation ont intégré plusieurs paramétres tels que la
disponibilité des matieres premieres et les performances et les défaillances des
¢quipements. La Figure 2.13 illustre les étapes d’une chaine d’approvisionnement
typique des granules de bois (Mobini et al., 2014). Elle contient principalement trois
étapes: 1’approvisionnement en matieres premiéres, la production des granules et la
distribution du produit final. Le développement du module de production des granules
a pris en considération les facteurs produits du sous-module de torréfaction tels que la

teneur en humidité et la valeur calorifique des fibres de bois (Mobini et al., 2014).
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Figure 2.13: Schéma de la chaine d'approvisionnement de la production et de la

distribution des granules de bois torréfiés (Mobini et al., 2014)

Par ailleurs, Mobim et al. (2014) ont montré que la capacité nominale de 1’usine vane
en fonction du pouvoir calorifique des fibres de bois. En effet, une capacité nominale
égale 4 20 tonnes/heure (t’h) de granules réguliers, équivaut a 15,7 t/h de granules
torréfiés, qui ont un pouvorr calonfique de 18 et de 21,2 MJ/kg, respectivement. Ainsi,
Mobim et al. (2014) ont estimé le cofit d’investissement total en capital d’une usine de
production des granules réguliers 4 20,03 millions de dollars canadiens (M$ CAN) pour
une capacité nominale de 20 t/h. En contrepartie, les cofits d’équipement et
d’investissement totaux en capital du processus de torréfaction ont été estimés 4 19,56

MS$ CAN pour une capacité nominale de 15,7 t/h (Mobini et al., 2014).

L’évaluation de la performance du processus d’intégration de la torréfaction dans la
chaine logistique de production et de distribution des granules a montré que le cofit
estimé des granules torréfiés dépend fortement du marché ciblé (Mobini et al., 2014).
En effet, les résultats de Mobimi et al. (2014) indiquent que le cott de livraison des

granules torréfiés au port de North Vancouver a subi une augmentation de 36% par
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rapport au colit des granules réguliers. En termes énergétiques, le colit de livraison

des granules torréfiés est plus élevé d’environ 17% (Mobini et al., 2014). Cependant,
les cotits d’expédition des granules torréfiés, de North Vancouver vers le nord-ouest de
I"Europe, ont été réduits de 20% par rapport aux prix des granules réguliers (Mobini et
al., 2014). Ceci est expliqué par I’augmentation du pouvoir énergétique des granules
torréfiés qui se traduit par la réduction des cofits relatifs au transport. Par exemple, le
cout de transport ferroviaire des granules torréfiés a été similaire a celu des granules
réguliers aprés 840 km du port de North Vancouver. En additionnant le transport
maritime vers I’Europe, le cotit des granules torréfiés est devenu moins cher d’environ

9% (Mobini et al., 2014).

Les aspects économiques de la production des granules de bois torréfiés encouragent
potentiellement I'investissement dans la recherche de 1’optimisation du processus de
granulation de bois torréfiés. En effet, I'intégration de la technologie de torréfaction est
en pleine croissance dans le marché mondial de bioénergie. 1l est a noter que 1"Union
européenne vise a atteindre un taux d’intégration de la consommation des combustibles
renouvelables allant de 20 a 27%, respectivement, pour les années 2020 et 2030 (Thrin
et al., 2016). Ces objectifs ambiticux permettent de soutenir le développement et la
commercialisation a grande échelle de la technologie de torréfaction pour déterminer a
quelle mesure la torréfaction peut apporter des avantages dans la chaine

d’approvisionnement en bioénergie.



CHAPITRE III : MATERIEL ET METHODES

3.1 Objectifs et hypotheses

I’objectif principal de ce projet est de valoriser les copeaux de bois traités de trois
coniféres (épinette noire, pin gris et sapin baumier), pour produire des granules de haute

valeur énergétique. A cet effet, les objectifs spécifiques suivants ont été fixés:

= Ftudier les effets de la variation de 1’essence et de la température de traitement
thermique sur les caractéristiques physico-chimiques des fibres de bois traités;

= Optimiser les parametres du procédé de granulation des fibres traitées;

= Ftudier les effets de I’essence et de la température de traitement thermique sur

les propriétés physico-mécaniques des granules.
Les hypotheéses sur lesquelles cette étude se base sont:

= Te traitement thermique permettrait d’améliorer le potentiel énergétique des
copeaux de bois par rapport aux copeaux non traités permettant ainsi de justifier
son intérét économique dans le procédé de fabrication des granules
énergétiques;

= Ta température de traitement pourrait affecter I’hydrophobicité des fibres de
bois, et par conséquent 1’ajout d’un liant demeure nécessaire afin d’assurer une
bonne adhésion des fibres lors du procédé de granulation;

= Une température de traitement élevée pourrait améliorer le pouvoir calorifique
des granules, en contrepartie, elle dégrade 1’hémicellulose et la cellulose
contenant dans le bois, ce qui pourrait affaiblir leurs propriétés mécaniques,

notamment, la durabilité.



3.2 Méthodologie

Dans cette ¢tude, trois especes de résineux ont €t sélectionnées: [’épinetie noire, le
sapin baumier et le pin gris. Le choix de ces essences se repose principalement sur leur
abondance dans la province de Quebec. Les copeaux de bois sont fournis par la scierie
Mateériaux Blanchet Inc installée 2 Amos au nord-ouest du Québec. La Figure 3.1

présente I’organigramme du processus de traitement thermique ef de granulation des

copeaux de bois.
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Figure 3.1: Protocole adopté pour le traitement thermique et la granulation de

copeaux de bois
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3.3  Matériel
3.3.1 Préparation des fibres de bois traitées

Au sein du Centre Technologique des Résidus Industriels (CTRI), les copeaux de bois
sont livrés dans des sacs en vrac, dont le poids varie selon la teneur en humidité des
fibres (entre 83 et 211 kg par sac). L'unité pilote de pyrolyse rapide CarbonFX du
partenaire industriel Airex-Energie (Bécancour, Québec) installée au CTRI (Figure
3.2) est utilisée pour faire le traitement thermochimique des copeaux de bois a
différentes températures (315°C, 400°C et 454°C). Selon la cadence de production, un
sac a la fois passe initialement par un procédé de brovage (grille de 12 mm) avant de
passer au poste de déchargement pour le traitement. Au début du processus, le débit de
déchargement est contrdlé par un opérateur. Les particules de bois tombent sur le tamis
vibrant de la trémie d’alimentation. Par la suite, les copeaux de bois, de taille inférieure
a 5 mm, continuent leur chemin a travers une vanne rotative vers le séchoir. Les
copeaux hors normes sont ainsi recueillis dans un baril et entreposés a 1’extérieur.
Ainsi, les copeaux réussissant a passer dans la trémie sont aspirés dans un réseau de
canalisation, alimenté en air chaud (50 a 95°C), vers le dépoussiéreur puis vers le
séchoir. Dépendamment de la teneur en humidité des copeaux de bois (entre 30 et
60%), plusieurs passages dans le circuit (convoyeur-dépoussiéreur-séchoir) étaient
nécessaires pour conditionner ’humidité a 25-35% avant de poursuivre leur chemin
vers la chambre de conditionnement du réacteur. A travers un convoyeur a bande, les
particules de bois entrent dans la chambre de conditionnement a double paroi et
commencent a se chauffer sans contact avec la source de chaleur dans un milieu pauvre
en oxvgeéne. La chambre de conditionnement est équipée par deux convoyeurs
horizontaux a vis sans fin et deux vis malaxant pour traiter la biomasse. Entretemps,
les gaz de synthése sont envoyés vers deux réacteurs a lit cyclonique. En favorisant les
échanges massiques et thermiques entre les gaz et 1a matiere solide, la torréfaction de

copeaux de bois s’effectue en quelques secondes. La chaleur générée par la
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consommation des gaz de traitement assure 1’autosuffisance €nergetique du procede.

La recirculation des gaz vers le condensateur permet la récuperation des produits
condensables comme 1”huile pyrolytique. La derniere eétape consiste au refroidissement
de copeaux traités, tout au long du convoyeur, a travers les buses d’atomisation

contenant de 1’ eau aspergée sous pression.
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Figure 3.2: Unité pilote de CarbonFX d'Airex- Energie (WSP, 2014)

.

3.3.2 Préparation de la lignine pyrolytique

La lignine pyrolytique (LP) a été extraite a partir d’huile de pyrolyse, produite par la
societe Abri-Tech, ©Inc (Namur, Quebec-Canada). Particulierement, cette huile de
pyrolyse a ét€ geénerde suite 4 une pyrolyse rapide du bois de Tilleul de 1" Amerique
(Tilia Americana 1..) a une temperature d’environ 450°C. La plupart des procédes
d’extraction de la lignine pyrolytique ufilisent 1’¢au comme solvant pour séparer les
composants orgamques d’huile de pyrolyse (Mao et al., 2017, Zhang et Wu, 2019).
Pour ce faire, un rapport massique de 3/1 de I’eau distillée et de I"huile de pyrolyse a
€té bien mélange. Apres 8 h de décantation, le mélange a ete subdivise en deux phases

(Mao et al., 2017; Zhang et Wu, 2019). Par la suite, la phase aqueuse contenant les
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composants organiques solubles dans I’eau a été éliminée afin de pouvoir récupérer
le reste qu’on I’appelle «lignine pyrolytique». Ainsi, la teneur en humidité de la lignine

pyrolytique a été déterminée pour la tenir en compte lors de procédé de granulation.
3.3.3 Procédé de granulation de copeaux de bois traités

La granulation a été faite par la granuleuse KAHI. (Amandus Kahl, Reinbek) installée
au CTRI (Figure 3.3). Avant de débuter un essai, chaque classe des fibres traitées a été
conditionnée en termes de teneur en humidité, du liant et de lubrifiant. Des essais
préliminaires ont &té effectués pour déterminer les meilleures conditions de granulation
(teneurs en humidité, géométrie de filiere) ainsi que la bonne formulation (teneur en
fibres traitées et nature de liant). Pour ce faire, trois teneurs en humidité (15, 20 et 25
%, base humide) et quatre géométries de filiere (ratio: 1/3, 1/4, 1/5 ¢tl/6) ont &té
utilisées. Les liants qui ont été testés sont: I’amidon, la lignosulphonate et la lignine

pyrolytique, avec des pourcentages variables (5, 10 et 15%).

Les résultats préliminaires ont montré que, quel que soit le liant utilisé, un taux
d’humidité de 15% était insuffisant pour maintenir les fibres traitées (génération des
fines a la sortie de la granuleuse). En effet, 1’activation du mécanisme des liaisons
hydrogenes est inachevée lorsque les particules ne sont pas rapprochées suffisamment
(Samuelsson et al..2012). Ainsi, le contact entre les sites disponibles pour les liaisons
hydrogénes demeurait nécessaire pour assurer une bonne résistance des granules
(Nielsen et al., 2009). Tandis qu’un taux d’humidité de 25% produisait des granules
trés humides. Nielsen et al., (2009) ont montré qu’un exces de 1’eau absorbée par les
sites des liaisons hydrogénes peut attaquer les sites des liaisons particule-particule, ce
qui entraine la diminution de la durabilité des granules. A 20% d’humidité, seules les
géométries de filiéres de ratios 1/4 et 1/5 avec un pourcentage de lignine pyrolytique
égale a 15% ont permis d’obtenir des granules ayant une structure cohérente. Ceci
implique D'existence d’un équilibre de liaisons hydrogénes formées, permettant

d’améliorer davantage la durabilité.
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Dans cette étude, le choix final pour la fabrication des granules énergétiques était
fixé sur "utilisation des fibres traitées humidifiées a4 20%, avec I"ajout de 15% de Ia
lignine pyrolytique, comme liant organique, ainsi qu’une géométrie de filiére de ratio

175 pour assurer la bonne compaction de matiére.

Figure 3.3: Machine de granulation de type KAHL (photo a gauche) avec les
différentes géoméimes de filieres (photo a droite)

34 Meéthodes de caractérisation des fibres de bois
34.1 Distribution granulométrique

L’analyse de la distnbution granulométrique permet dexaminer 1’effet de Ia
torréfaction sur la taille des fibres de bois. Pour ce faire, une tamiseuse de type Ro-Tap
RX29, W.S Tyler, ayant un mouvement mécanique régulier a été utilisée (Figure 3.4).
Ainsi, une séne des tamis a été sélectionnée; les tamis d’ouvertures {en mm): 4; 3,35,
2:1;0,71; 0,355; 0,25; 0,106 ont été utilisés pour les particules de bois non traités
{broyés 4 12 mm). Pour les fibres traitées, les tamis utilisés sont de: 3.35;2; 1; 0,71;
06; 0,355; 0,25; 0,106 mm. Une quantité de 100 g de I’échantillon a été prise pour
chaque essai, pendant une durée de tamisage de 5 minutes. La distribution

granulometrique a été faite en duplicata pour chaque classe des fibres de bois.
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Figure 3.4: Mécanisme de tamisage des fibres de boig (Ro-Tap RX29)

34.2 Caractensation thermique: analyse thermogravimeétrique

L'analyse thermogravimetrique (TGA) est une méthode de caractérisation des
materiaux trés répandue pour determmner la degradation thermique de ses composants,
Elle permet une mesure directe de la perte de masse en fonction de latempérature et/ou
du temps. L essai consiste a prendre une nacelle en aluminum remplie d'une masse
mitiale de 10 mg de I'echantillon pesée al aide d'une microbalance (sensibilité 0,1 ug)
et lamettre sous chaleur en presence de gaz d’azote. Un thermocouple est branché pour
mesurer la temperature. La variation de masse est déterminée alors en fonction de
I'évolution de la temperature et du temps. Le contréle, le stockage et 1'analyse des
mformations sont faits par les logiciels TA-Instrument Explorer et TA-Universal
Analyses. L'appareil de TGA utilisé est de type TA instrument, modéle Q50, Etats-
Unis (Figure 3.5). Durant ’essai, une étape de séchage est effectuée, suivie d’un
maintien de temperature a 100°C pendant 5 min. Ensuite, une étape du chauffage
suppléementaire jusqu’a 600°C est réalisée avec un taux d’accroissement thermique de

20°C/min, puis la température est maintenue a 600°C pendant 10 min A partir des
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courbes de thermogravimétrie, la température de début et de fin de dégradation, la
perte de masse ainsi que la masse des résidus peuvent étre déterminées. Ceci permet de

construire une idée sur la stabilité thermique des fibres.

Une analyse préliminatre basée sur les méthodes des mesures directes permet
systématiquement de déterminer séparément la teneur en humidité et la teneur en
cendres. Cependant, 1’analyse thermogravimétrique peut également étre utilisée pour
taire une analyse approximative de la teneur en humidité, des matiéres volatiles, de
carbone fixe et de cendres (Graham, 2015). La Figure 3.6 illustre les diftérentes étapes
de la procédure (séchage, dévolatisation et combustion). Le principe d’analyse
approximative est basé sur le changement de masse de 1'échantillon au cours de

diftérents processus.

Figure 3.5: Appareil d’analyse thermogravimétrique (TA instrument, modéle Q50)
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Figure 3.6: Courbe d'analyse approximative de teneur en humidité, des matiéres

volatiles, de carbone fixe et des cendres (Graham, 2015)
343 Analyse élémentaire

L’analyse élémentaire des fibres brutes et traitées a été réalisée 4 1’aide d’un systéme
d’analyse élémentaire PerkinElmer, 2400 Sére II, CHNS/O (Figure 3.7). Cette
méthode permet de déterminer les concentrations de carbone (C), d’hydrogene (H),
d’azote (N) et de soufre (S) dans des échantillons de nature orgamque solides. La teneur
en oxygene dans 1’échantillon a été estimée par la différence des teneurs. Pour ce faire,
une masse, d’ordre 2 £0,5 mg de I’échantillon, a été placée dans un four, riche en
oxygeéne pur (99,95%) et a été chauffée a 975°C afin d’assurer une combustion rapide
et complete. L échantillon a été oxydé en présence de réactifs de tungsténe zirconium.
Cette étape a permis de converttir les éléments de 1’échantillon en des gaz simples tels
que le COz, H20, N2 et SOz, La conductivité thermique caractéristique a chaque gaz a
été calculée, dans des conditions bien spécifiques de pression, de température et de

volume afin de déterminer les différentes concentrations. Apres 1’analyse de dix
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échantillons, un matériau de référence «cystéine» a été introduit dans la séquence

pour contréler la qualité.

Le contenu énergétique est un paramétre caractéristique pour définir la qualité du
combustible dans les systémes thermiques. Parmi les diftérentes corrélations proposées
dans la littérature, I’équation de Sheng et Azevedo (2005) a été adoptée dans cette étude
pour estimer la valeur du pouvoir calorifique supérieure (PCS) des copeaux de bois en
se basant sur la composition des principaux éléments (C, Het O en % de poids). Notant
que le pourcentage en "O" est la somme de I'oxygene et tous autres éléments dans la
matiere organique. La formule de Sheng et Azevedo (2005) est la suivante, avec une

plage d’erreur de + 5%:

PCS (MJikg) =-1,3675+0,3137x C+ 0,7009 x H+ 0,0318 x O (3.1)

Figure 3.7: Appareil d’analyse élémentaire PerkinElmer, 2400 Série IT, CHNS/O
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3.4.4 Mesure des teneurs en extractibles, cellulose, hémicellulose et lignine
3.4.4.1 Mesure de substances extractibles

La granulométrie des fibres brutes et traitées a été prise conformément a la norme
TAPPI T264 (1989) (inférieure a 0,40 mm). Une masse de 10 g de I’échantillon est
mtroduite dans 1n ballon a 2 cols de 500 ml avec 300 ml d’eau distillée. En utilisant
une plague chauffante a agitation magnétique (Figure 3.8), une premicre extraction est
faite pendant 7 h a une température de 70°C sous une légére agitation. Ensuite,
I’échantillon est filtré et lavé avec 200 ml d’eau chaude. Puis, il est transféré dans un
ballon a 2 cols de 500 ml tout en ajoutant 300 ml d’éthanol. L ¢chantillon a subi une
deuxiéme extraction pendant 7 h a une température de 40°C sous une 1égére agitation.
Par la suite, il est filtré et lavé avec 200 ml d’éthanol. Aprés les deux étapes
d'extraction, le reste de I'échantillon (sous forme des résidus) constitue les proportions
d’hémicellulose, de la cellulose et de la lignine. Aprés chaque extraction, le résidu est
séche, puis pesé. Le pourcentage des extractibles pour chaque fraction est déduit par

rapport a la masse initiale de I’échantillon.

T

Figure 3.8: Dispositif d’extraction des substances extractibles a 1’ean chaude et a

I’éthanol



3.4.4.2 Mesure de la ligmne 1nsoluble a 1’acide (Ligmne KL ASON)

La détermination de 1a lignine KI. ASON a été faite a partir des fibres de bois extraites
(sans extractibles) conformément ala norme T249 cm-85 (1989). Dans une éprouvette,
une masse de 250 mg de 1’ échantillon est mise et recouverte par 3 ml d’acide sulfunque
(72%). Par la swte, I'éprouvette est mise dans un bam-mare pendant 1 h 4 une
température de 30°C. Le contenu de I’éprouvette est transféré par la suite dans une
bouteille de 200 ml en ajoutant 84 ml d’eau distillée. L.’ensemble des bouteilles de
chaque échantillon est placé dans un bac de rétention de 1'autoclave (modéle 50X-
110V-1500W-24L, VWR Canada) pour le traitement sous pression pendant 1 h a une
température de 125°C (Figare 3.9). Aprés refrordissement des bouteilles, la masse non
soluble (résidu) de chaque échantillon est filtrée avec de papier filtre, puis lavée al’eau
distillée jusqu’a I’obtention d’un pH neutre. La masse récupérée est séchée a une
température de 105°C. Ainsi, la masse séche représente la masse de la ligmne
KLASON. Le pourcentage de la lignine KLASON est dédwmt par rapport a la masse
anhydre en utilisant 1’équation smvante:

masse delalignine KLASON
Masse anhydre de bois

Lignine KLASON (%) = X 100 (3.2)

Figure 3.9: Dispositif d’extraction de la ligmne KL ASON a1’aide d’un autoclave de
type presto/cocotte-mimute (V' WR Canada)
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3.4.4.3 Teneurs en cellulose et hémicellulose

La chromatographie en phase liquide a haute performance (instrument Shimadzu
HPL.C 10 AVP, Colombie, MD), équipée d’une colonne de type Aminex HPX-87P,
300 mm x 7.8 mm de bio-Rad laboratoire, USA (Figure 3.10), a été utilisée pour
déterminer la composition des polysaccarides en glucane, xylane, galactane, arabinane
et mannane, conformément a la méthode normalisée de T249 cm-85 (1989). Le Tableau

3.1 présente les parameétres de la machine de HPLC utilisés.

Tableau 3.1: Paramétres de 1a chromatographie

Mode opératoire de ’HPLC

Volume d’injection 10-20 ul

Phase mobile Eau déminéralisée
Débit 0,6 ml/min
Température de la colonne 35°C

Température de I’étuve 27°C

Détecteur Indice de Réfraction
Durée 25 min

Les sucres standards (D-Glucose, D (+) Xylose, D (+) Galactose, D (+) Arabinose, D
(+) Mannose) sont acquis aupres de Sigma-Aldrich (St. Louis, MO). Les solutions a
base des sucres standards sont préparées a différentes concentrations (0,2; 2; 4; 8; 16
et 20 mg/ml) afin de tracer les spectres de référence pour chaque polysaccaride.
Environ 1 ml de chaque solution des sucres standards a été filtré a l'aide d'un filtre
seringue avec une taille de pore de 0,25 pum, et est transféré dans un flacon a
prélévement automatique pour faire 1’analyse. Aprés la lecture des différentes

solutions, une courbe d’étalonnage a cinq points des concentrations (0,2; 2; 4; 8 etl6
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mg/ml) a été développée pour chacun des sucres (glucose, xylose, galactose,
arabinose et mannose). Les courbes étaient linéaires avec des valeurs de R? supérieures

40,08

En utilisant la méme méthode d’hydrolyse de bois pour I'extraction de la lignine
KLASON, 10 ml de filtrat a été transféré dans un tube en ajoutant de 1’hydroxyde de
sodium et de 1’acétate basic (lead II) jusqu’a ’obtention d’un pH entre 5 et 9. Par la
suite, un volume de 1 ml de cette solution a été filtré a travers le filtre seringue et est
mis dans un flacon a prélévement automatique de 1 ml. 1.”échantillon de volume 20 pl
a été injecté dans la colonne a1’aide de I’auto-injecteur de la chromatographie afin de
déterminer la proportion de glucose. Un deuxiéme volume de 10 ml a été pns de filtrat
avec ’ajout de I’hydroxyde d’ammonium (28%) jusqu’a la stabilité de pH entre 5 et 9.
Un volume de 1 ml de cette solution a été transféré dans un flacon pour I’analyse du
reste des sucres. Toutes les analyses chimiques des échantillons ont été faites en deux

répliques.

Le calcul des pourcentages d’hémicellulose et de cellulose a été adopté par les travaux
de Bouslimi et al. (2014). Eneffet, le taux du glucose contenant dans de I’hémicellulose
a été estimé a partir du rapport 2:1 pour mannose/glucose et de 10:1 pour
xylose/glucose. Ainsi, la teneur en cellulose est déduite a partir de la différence entre

le glucose total et de glucose associé a 1’hémicellulose.

Figure 3.10: Appareil de HPLC équipée d'une colonne Aminex HPX-87P
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3.4.5 Mesure des teneurs en humidité et de cendres

La teneur en humiditeé et le taux de cendres ont &té mesurés en utilisant 1"appareil
COMPUTRAC MAX 5000, ARIZONA Instrument (Figure 3.11). Il permet une
mesure rapide et précise, a la fois, du pourcentage d’humidite (base humide) ainsi que
le taux de cendres (sur base seche). L.a méthode d’analyse consiste a peser une quantite
de 1 g de I'¢chantillon (granulométrie < 500 pm), puis la chauffer a 105°C afin de
déterminer la teneur en eau. Ensuite, 'appareil continue a se chauffer jusqu’a 600°C

pour déterminer le taux de cendres.

Le principe de calcul du taux d’humidite se base sur la différence entre la perte de poids
enregistrée au cours d’echauffement et le poids initial. La teneur en humidité est
exprimeée par I’équation suivante:

masse humide - masse séche

H ) bass humide = x 100 (3.3)

masse humide

Figure 3.11: Appareil de mesure de la teneur en humidité et du taux de cendres
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3.4.6 Spectroscopie infrarouge a transtormée de Fourrier (FTIR)

La technique de I'analyse par la spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier
(FTIR: Fourier Transformed InfraRed Spectroscoy) se base sur 1’absorption de
rayonnement infrarouge par [’échantillon analysé. Elle permet de déterminer les
différentes liaisons chimiques existantes au sein de matériau. Le domaine d’infrarouge
étudié, compris entre 4000 cm™ et 500 cm™, correspond a la plage d’énergie de
vibration des molécules cibles. Ftant donné que chaque composition chimique d’une
molécule admet une bande d’absorption bien définie, le phénoméne d’absorption de
rayonnement s’effectue lorsque 1’énergie émise par le faisceau infrarouge s’approche
de I"énergie de vibration de la molécule. Dans ce cas, le spectre d’absorption illustre

une diminution de I’intensité réfléchie.

Cette technique permet d’analyser n’importe quel matériau (organique ou inorganique)
indépendamment de son état physique. Pour avoir une idée sur la modification
chimique apportée par le procédé de torréfaction, les fibres ont été analysées en utilisant
I’appareil FTIR muni d’un montage de réflexion totale atténuée ATR (Figure 3.12).
Dans ce cas, le cristal utilisé est le séléniure de zine (ZnSe). Pour chaque ¢chantillon,
les spectres FTIR ont été enregistrés par absorbance avec un nombre de scans moyen
égal a 64 scans. Les corrections nécessaires (normalisation, correction atmosphérique

et lissage) ont ét¢ apportées aprés chaque analyse.

IRTracer-100

Figure 3.12: Appareil d'analyse par la spectroscopie infrarouge a transformee de

Fourier (Shimadzu IR Tracer-100, kyoto, Japon)



59

3.5  Mcéthodes de caractérisation de la lignine pyrolytique

Pour déterminer les teneurs en carbone, en hydrogene, en azote et en cendres contenant
dans la lignine pyrolytique, on a fait recours a la méthode d’analyse élémentaire qu’on
a utilisée pour caractériser la structure élémentaire des fibres de bois, soit 1’analyse
¢lémentaire par le systéme d’analyse élémentaire PerkinElmer, 2400 Série II, CHNS/O

(Figure 3.7).

I’analyse de la structure chimique de la lignine pyrolytique a été réalisée a 1’aide de la
I’appareil de spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (Shimadzu IR Tracer-

100,), utilisé pour étudier la chimie de surface pour les fibres de bois (Figure 3.12).
3.6 Mcéthodes de caractérisation des propriétés des granules énergétiques
3.6.1 Caractérisation thermique et chimique des granules

Afin d’étudier I’effet de 1’ajout de la lignine pyrolytique sur la dégradation thermique
des granules, on a utilisé la méme méthode d’analyse thermogravimétrique qu’on a

utilisée pour déterminer la dégradation thermique des fibres de bois (Figure 3.5).

Pour étudier I’effet de la présence de la lignine pyrolytique sur la chimie de surface des
granules, I"analyse de la structure chimique des granules a été effectuée a 1’aide de
I’appareil de spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (Shimadzu IR Tracer-

100,), utilisé pour étudier la chimie de surface pour les fibres de bois (Figure 3.12).
3.6.2 Mesure de la masse volumique réelle

Un pycnométre a hélium, modéle AccuPyc 1330, Micromeritics Instrument
Corporation (USA), a été utilisé pour mesurer la masse volumique réelle des granules
(Figure 3.13). Durant I’essai, une quantité des granules de masse connue a été induite

dans une cellule cylindrique de volume 12,08 cm?. Par la suite, la pénétration du gaz
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d’hélium dans les pores des granules a permis de calculer le volume occupé par la

mati¢re, et par conséquent de déterminer la masse volumique réelle de 1’échantillon.

Figure 3.13: Pycnometre a hélium, modéle AccuPyc 1330
3.6.3 Calcul du pouvoir calorifique

Un calorimetre automatique i1sopéribolique a volume constant (Figure 3.14), modéle
6400 de Parr Instrument (USA-2010), a ét¢€ utilisé pour mesurer le pouvoir calorifique
des granules. Ceci permet de comparer la quantité d’énergiec générée lors de la
combustion des granules produits & base de fibres traitées et celle des granules a base
des fibres non traitées. En effet, la valeur du pouvoir calorifique peut étre déterminée
sur deux bases: le pouvoir calorifique supérieur (PCS) qui fait référence a la chaleur
dégagée par la combustion du matériau avec ’eau originale (a 1’état liquide), et le

pouvoir calorifique inférieur (PCI) qui est mesuré avec [’eau sous forme de vapeur.

En utilisant le calorimétre automatique, une masse d’environ 1 g des granules est placée
dans un creuset entouré d 'une chemise d’eau; I’alimentation en eau est assurée a travers
un réservoir afin d’assurer le refroidissement de 1’appareil lors de I’analyse. Ensuite,
I”échantillon est enflammé par un fil de coton pur, en présence d’oxygene, puis brilé a
I’intérieur de la bombe calorimétrique. Cette méthode permet de déterminer la valeur
du PCS de combustible humide, & partir de [’augmentation de la température, la chaleur

dégagée et 1a masse de 1’échantillon. Elle est exprimée en BTU/1b, puis convertie en
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MIkg. Selon la norme EN14918 (2009), 1l est recommandé de calculer le PCS a

base séche en utilisant 1’équation suivante:

100
PCS e =PCSmumite X ——————— (3.4)
turtde 2 ) 00—H %

Avec,
PCS sec: Pouvoir calonifique supérieur a base seche;
PCS humide: Pouvoir calorifique supérieur a base humide;

H%: Teneur en humidité des granules.

Figure 3.14: Calorimétre 1sopéribolique (mécanisme a droite:creuset+ fil) modéle

6400 de Parr Instrument
3.64 Mesure destencurs en humidité et de cendres

La méthode de détermination des teneurs en humidité et de cendres des granules a été
effectuée en utilisant le méme appareil de mesure des teneurs en humidité et en cendres
des fibres de bois (COMPUTRAC MAX 5000, ARTZONA Instrument). Le taux de
cendres correspoud a la teneur en matiére inorganique ou minérale contenue dans le
bois. A I’échelle industrielle, il est important de mesurer la teneur en humidité et le

taux de cendres des granules pour définir leur gamme de qualité.
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36.5 Testde durabilité

Le test de la durabilité ou d’abrasion est effectué, conformément 4 la norme ISO17831
a l'aide d’un durabilimetre a quatre caissons rectangulaires rotatifs (Figure 3.15)
(Belhadef,2016). Initialement, une quantit€¢ de 500 g des granules tamisés a 3,15 mm
est introduite dans chaque caisson. Un moteur, relié avec un axe sur lequel les caissons
sont fix€s, est mis en marche avec une vitesse de 50 tr/min pour assurer la rotation des
caissons pendant 10 min. Par la suite, le contenu de chaque caisson est récuperé, tamisé
¢t pesé de nouveau. L’indice ou le pourcentage de durabilit¢ des granules (Pellet
Durability Index, PDI) est calculé a partir du rapport entre la masse récuperee et la
masse initiale des granules selon I’'équation (3.5). La mesure de la durabilite des
granules ¢nergétiques permet done d’évaluer leur résistance mécanique aux chocs et a

I’abrasion dus 4 la manutention et au transport.
MR
- — 3.5
PDI ) =100 x s (3.5)
Avec,
PDI (%): Indice de durabilité des granules;
MR: Masse des granules récuperes apres le test (en g);

MI: Masse initiale des granules dans chaque caisson (en g).

Figure 3.15: Durabilimétre a quatre caissons
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37 Analyses staiistiques
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température de waternent thermique (brut, 315, 400 et 45477 sur les proprigtes
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(interpepte); A; eer 'effet de 1'essence; B; est Ueffer de la méthode de mesure;
A; x By est effet de 'interaction entre |'essence et la temperature de torrefaction; et

g1 erreur residuelle:

Lesanalyses statistiques ot été realisées &l arde delogiciel SAS (2008) (SAS Institute
Tnc, Cary, MO ITSA), La signification stabistique des effets fxes est déterminée a1 ade
detest Fa P = 0,05 Deg comparaisons multiples sont egalement faites par e test de
Tihey ponr détermuner les diff erences significatives entre les moyennes des easences

et des tetnpéramres de torréfaction ponr chamque propriété etudide



CHAPITRE IV : RESULTATS ET DISCUSSIONS

Ce chapitre est dédié a la présentation et I’interprétation des résultats de caractérisation
physique, chimique et thermique des fibres de bois de ’épinette noire, du pin gris et du
sapin baumier, aprés le traitement thermochimique: 315, 400 et 454°C, et également
ceux des propriétés physiques, thermiques et mécaniques des granules énergétiques en

fonction de I’essence et la température de traitement.
4.1  Caractérisation des fibres de bois
4.1.1 Propriétés morphologiques: distribution granulométrique

La Figure 4.1 présente les modifications de couleur apportées par le traitement
thermique (315, 400 et 454°C) des copeaux de bois de I’épinette noire, du pin gris et
du sapin baumier. Suite au traitement thermique, un changement de couleur des fibres
de bois a été clairement observé (Figure 4.1). Ceci concorde avec la littérature. En effet,
Stelte et al. (2011a) ont constaté que la torréfaction des épinettes a différentes
températures a abouti a la dégradation de couleur des produits torréfiés. En outre,
Pelaez-Samaniego et al. (2014) ont remarqué que le bois torréfié a 350°C présente une
structure semblable a celle du charbon. Ces changements de couleur peuvent étre dus
aux modifications chimiques de la lignine (Gonzalez-Pefia et Hale, 2009), a savoir
I’augmentation des groupes carbonyle (Stelte et al., 2011a), I’oxydation de composés
phénoliques, 1’émanation de formaldéhydes, la réduction des sucres et des acides
aminés ou la caramélisation de I'holocellulose (Pelaez-Samaniego et al., 2014). Les
modifications morphologiques de bois suite a la torréfaction peuvent contribuer a la
formation d’un liquide intermédiaire riche en lignine qui migre de la paroi cellulaire ot

de la lamelle moyenne vers la surface des fibres (Pelaez-Samaniego et al., 2014). Ce
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matériau peut étre extrait et utilisé comme un adhésif naturel pour la production des

granules énergétiques.

Epinette noire |

Pin gris

Sapin baumier

o

Fibres brutes T315°C

Figure 4.1: Effet du traitement thermmque sur la dégradation de couleur des fibres de

bois de |’ épinette noire, du pin gris et du sapin baumier

La Figure 4.2 illustre la distribution gramilométrique des fibres brutes et traitées a
diverses températures (315, 400 et 454°C) de 1’épinette noire (EPN), du pin gris (PG)
et du sapin baumier (SB). Du point de vue de la taille des particules, les frais essences
(EPN, PG et SB) se comportent légerement différemment. Par ailleurs, 1”augmentation
de la température de torréfaction engendre la diminution de la taille des particules
indépendamment de 1’essence ufilisée. Le diametre moyen est défim a 50% du
pourcentage massique. A une température de 315°C, le diaméire moyen des fibres de
I’EPN et du PG est a I’entour de 0,65 mmm, tandis que le diametre moyen des fibres du
SB est de 0,84 mm. Manouchehrinejad et al. (2018) et Shang et al. (2012b) ont montré
que ’angmentation de la température de torréfaction diminue sigmficativement la
distribution gramnlométrique des fibres de bois. En effet, Ia forme rectangulaire des
copeaux de bois devient plus fragile lors de la décomposition thermique, ce qui facilite
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leur fragmentation en particules plus petites. A l'échelle microscopique. la

torréfaction a une température relativement basse (225°C) provoque le détachement
des parois cellulaires de la lamelle moyenne tandis que I"augmentation de degré de
torréfaction engendre I’endommagement des parois cellulaires (Pelaez-Samaniego et
al., 2014). Cela résulte de la réduction de la taille des particules et de la formation des
matiéres volatiles (Pelaez-Samaniego et al., 2014). 11 en ressort que la distribution
granulométrique dépend de la température de traitement thermochimique. Plus la
température est élevée, plus la taille des particules diminue (Figure 4.2). Par exemple,
le pourcentage massique de particules inférieures a 0,5 mm était d’environ 5% pour les
fibres brutes du SB et d’environ 20 et 45% pour les fibres traitées a 300 et 454°C,

respectivement.

D’autre part, la torréfaction améliore la capacité de broyage de bois (Ibrahim et al.,
2013; Manouchehrinejad et al.,, 2018; Pelacz-Samaniego et al., 2014). Ainsi, la
consommation d’énergie dii au broyage diminue considérablement lorsque le bois est
torréfié (Bergman, 2005; Bergman et Kiel, 2005). Suite aux modifications chimiques,
les fibres de bois traitées ont un comportement fragile et une résistance mécanique
faible, contrairement aux fibres de bois brutes (Govin et al., 2009; K. H. Kim et al.,
2012). Repellin et al. (2010a) et Phanphanich et Mani (2011) ont montré que la
torréfaction diminue a la fois I’énergie de broyage et la distribution granulométrique.
En effet, Repellin et al. (2010a) ont constaté que la diminution de 1énergie de broyage
est effectuée a des basses températures de torréfaction (160-180°C). En contrepartie, la
distribution granulométrique diminue suite a la dégradation thermique de bois (200-
280°C) ou la perte de poids anhydre du bois est élevée. Demirbas (2004) a constaté
aussi que la diminution de lataille des particules provoque un rendement faible en bois

torréfié.
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Figure 4.2: Distribulion granulométrique des fibres brutes et traitées a troig

températures (315, 400 et 454°C) de I’épinette noire, du pin grig el du sapin baumier

4.1.2  Propriétés thermiques: analyse thetmogravimeétrique

L analyse thermogravimétrique a été réalisée afin de comprendre les mécanismes et les

caractéristiques de la combustion des fibres de bois fraités. Durant 1’essai, la

dégradation de poids de 1*échantillon en fonction de Ia température permet  étudier la

cinétique de la décomposition thermique de chaque composant du bois.

Dans un premier lieu, les courbes des analyses thermogravimétriques (TGA) ef leurs

dérivées thermogravimétriques (D'TG) des fibres brotes el traifées 4 400°C. issues de

trois essences étudiées (épinette noire (EFPN), pin gris (PG) ef sapin baumier (SB)) sont

illustrées dans les Figures 4.3 et 4.4 afin de comparer le comportement thermique de

chacque essence suife aux traitement thermicue. Dans un second lieu, les courbes de
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TGA et de DTG des fibres brutes et traitées a 315, 400 et 454°C du PG sont
présentées dans les Figures 4.5 ¢t 4.6 pour évaluer I'effet de 1’augmentation de la

température de traitement sur la décomposition thermique de fibres du PG.

Dans 1’ensemble, les courbes de TGA peuvent étre grossi¢rement divisées en trois
régions différentes, quels que soient le type d’essence et le degré de traitement
appliqué. L’annexe (A) regroupe les différentes courbes de TGA et DTG pour tous les

types des fibres brutes et traitées a différentes températures.

= Dans la premiére zone, les fibres brutes ont subi une perte de masse d’environ 9%,
dans une plage de température comprise entre 50 et 100°C. Tandis qu’une 1égére
perte de masse (moins de 2%) est observée entre 50 et 340°C pour tous les types
de fibres traitées. Cette perte de masse initiale est traduite par 1’élimination de
I’humidité et des composés volatils de la matiére premiere (Carrier et al., 2011;
Chen et Kuo, 2010; Gao et al., 2013). Ainsi, la faible perte de masse pour les fibres
traitées illustrée dans les courbes de TGA (Figures 4.3 et 4.5) est expliquée par
1’étape de réchauffement des fibres de bois lors du traitement (Santos et al., 2015).
En accord avec des études antéricures (Abedi et Dalai, 2017; Santos et al., 2015),
la torréfaction a abouti a I"augmentation de la température de dégradation des
fibres de bois.

= Dans la deuxiéme zone, on enregistre une grande perte de masse qui a été produite
entre 250 et 475°C pour les fibres brutes, et entre 350 et 550°C pour les fibres
traitées. Cette phase est connue par la dégradation des principaux composants
chimiques de bois. Par conséquent, le décalage entre les plages de températures de
dégradation des fibres brutes et traitées (Figures 4.3 et 4.5) peut étre expliqué par
1’¢limination de certains composants lors du traitement thermique (Abedi et Dalai,
2017). Ainsi, la perte de masse dépend principalement de la température et de la
durée du traitement (Peng et al., 2013). Afin de comparer la perte de masse entre

les trois essences, on g’appuie sur deux indicateurs: T30 et R50, qui représentent
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la température au niveau de la perte de masse a 50% et la vitesse de perte de

masse a T50, respectivement (Figure 4.7). La valeur de T50 varie de 340,17 a
344,49°C dans le cas des fibres brutes, et de 459,17 a 492,63°C dans le cas de
fibres traitées, révélant que plus de 50% du poids de fibres brutes et traitées est
perdu lorsque la température est supérieure a 350 et 500°C, respectivement. Pour
T50, lavaleur de R50 est entre 20,99 ¢t 21,70 %/min pour les fibres brutes, et entre
26,38 et 27,78 %/min pour les fibres traitées. Cela provient du fait que la
dégradation thermique du bois est caractérisée par un déclin rapide dans la
deuxiéme partie, conformément aux études de Chen et Kuo (2010). Les courbes
de DTG des fibres brutes des trois essences présentent une tendance similaire
(Figures 4.4 et 4.6). Les dégradations thermiques de 1’hémicellulose, de la
cellulose et de la lignine peuvent é&tre identifiées: les pics de la décomposition de
I"hémicellulose, de 1a cellulose, et de la lignine sont atteints respectivement a 275,
325 et 450°C. Ces résultats concordent avec les résultats rapportés dans la
littérature (Chen et al., 2011a; Chen et Kuo, 2010). En effet, les températures de la
dégradation de I’hémicellulose et de la cellulose rapportée varient de 150 a 350°C
et de 275 a 400°C, respectivement (Abedi et Dalai, 2017; Carrier et al., 2011;
Santos ¢t al., 2015). La lignine posséde une dégradation thermique lente qui se
situe entre 250 et 500°C (Serrano et al., 2011). Pour le traitement a 315°C, la
Figure 4.6 illustre la disparition des pics associés a I’hémicellulose et a la cellulose.
Ainsi, les fibres traitées ne présentent qu’un seul pic qui correspond
principalement a la température de décomposition de la lignine (450°C). Il est bien
a noter que les études antérieures ont constaté que la structure spécifique de la
lignine lui permet de résister aux traitements thermiques telles que la torréfaction
(Alén et al., 1996; Chen et Kuo, 2011; Chen et al., 2015). Par ailleurs, les Figures
4.5 et 4.6 indiquent que I'augmentation de la température de traitement thermique
réduit progressivement la dégradation thermique de la biomasse. Par exemple, la
dégradation des fibres traitées a 315, 400 et 454°C du PG a entrainé une réduction

de masse seche de 83,85, 94,61 et 95,98%, respectivement. En accord avec
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d’autres études, 1’augmentation de la température de traitement provoque une
perte importante de la masse suite a la dégradation d*hemicellulose (Chen et al.,
2011a; Chen et Kuo, 2010; Santos et al., 2015) et de la cellulose (Chen et al.,
2011a; Chen et Kuo, 2011; Pelaez-Samaniego et al., 2014; Prins et al., 2006). Prins
et al. (2006) ont montré que la dégradation du xylane, qui présente le composant
le plus réactif d’hémicellulose, peut-étre la raison pour laquelle la perte de masse
est élevée. Cecl reflete une perte de masse relativement importante chez les fibres
brutes par rapport aux fibres traitées (Figures 4.3 et 4.3).

La derniere zone a abouti a une légére perte de masse supplémentaire en raison de
la décomposition thermique de la majorité des composants au cours de 1’etape
précédente. Ceci est en accord avec d’autres travaux (Chen et Kuo, 2010; Santos
etal., 20153).
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4.1.3 Analyse élémentaire ¢t composition chimique

ILe Tableau 4.1 présente une analyse approximative des teneurs en humidité, en
matiéres volatiles, en carbone fixe et en cendres des trois essences: EPN, PG, et SBen
fonction de la température de traitement thermique. La teneur en humidité des fibres
traitées diminue avec 1’augmentation de la température de traitement. Cela indique une
réduction de 1’absorption de I"humidité des fibres traitées par rapport aux fibres brutes.
Indépendamment de 1’essence utilisée, les traces en matiéres volatiles pour les fibres
traitées a une température supérieure a 315°C sont non détectables par ’analyse de
TGA. Dans d’autres études similaires, la teneur en matiéres volatiles du bois torréfié a
une température supérieure a 400°C a diminué de 19,8 a 9,80% (Angin, 2013). Ceci
prouve que la teneur en matiéres volatiles diminue apres le traitement thermochimique
(Arias et al., 2008; Phanphanich et Mani, 2011). En revanche, le traitement thermique
des différentes fibres (EPN, PG et SB) provoque I’augmentation de la teneur en carbone
fixe et en cendres (Pelaez-Samaniego et al., 2014). Pour les fibres brutes et traitées a
400°C du pin gris, la teneur en carbone fixe a augmenté de 28,65 a 94,61%, alors que
la teneur en cendres a passé de 2,11 a4 4,46%. En accord avec les résultats rapportés par
Couhert et al. (2009) et Kim et al. (2012), l'augmentation de la température de
torréfaction a réduit le pourcentage des matiéres volatiles et a favorisé I’augmentation

de la teneur en carbone fixe et en cendres.

Les Tableaux 4.2.a et 4.2.b présentent 1’analyse élémentaire, le pouvoir calorifique et
la composition chimique des fibres brutes et traitées pour les trois essences. Le procédé
de traitement thermochimique engendre 1’augmentation de la teneur en azote et la
diminution de la teneur en soufre dans les fibres du bois. Ainsi, on constate qu’aprés le
traitement thermique, les teneurs en oxygene et en hydrogéne des fibres de bois de
différentes essences ont été diminuées considérablement en fonction de la température
de traitement, tandis que la teneur en carbone a été augmentée. Par exemple, dans le

cas de I’EPN, les teneurs en oxygeéne des fibres brutes et traitées a 315, 400 et 454°C
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sont de 46.5; 20,44; 15,79 et 0,47%, respectivement. Des résultats similaires ont été

rapportés dans la littérature (Arias et al., 2008; Couhert et al., 2009; Pelaez-Samaniego
et al., 2014; Phanphanich et Mani, 2011; Wang et al., 2013). Ceci peut étre expliqué
par 1’élimination sélective des groupements —OH de 1’hémicellulose faciles a
décomposer lors du traitement thermique (Ghiasi et al., 2014; Peng et al., 2013). Ta
réduction de la teneur en hydrogene apres le traitement peut &tre considérée comme
une indication de l'accrue de 1’hydrophobicité du bois torréfié¢ (Ghiasi et al., 2014,
Phanphanich et Mani, 2011). La Figure 4.8 illustre le diagramme de Van Krevelen pour
les fibres brutes et traitées de ’EPN et du SB. Les rapports H/C et O/C diminuent
progressivement avec I’augmentation de la température de traitement thermique, ce qui
refléte la perte des matiéres volatiles et la formation des structures stables de type
graphite cristallin (Jindo et al., 2014). En termes de rapport O/C, la valeur est passée
de 1,01 40,27, 0,19 et 0,12 dans le cas de fibres brutes et traitées 4 315, 400 et 454°C
de I’EPN, respectivement. Cette diminution peut étre expliquée par la formation et la
libération de CO; et de CO pendant le processus de torréfaction (Arias et al., 2008;
Peng et al., 2013). Ainsi, la réduction du rapport O/C atteste que le traitement thermique
est un moyen pour améliorer la densité énergétique de bois (Ghiasi et al., 2014; Kim et
al., 2012). Ceci a été bien validé par les valeurs du pouvoir calorifique supérieure (PCS)
estimées en utilisant la formule de Sheng et Azevedo (2005). Pour les fibres brutes et
traitées a 3135, 400 et 454°C du SB, les valeurs de PCS ont été respectivement égales a
19,34, 23,79; 22,20, et 27,17 MI/kg, soit une augmentation de 40,48% pour le
traitement a haute température(454°C). De plus, Arias et al. (2008) et Wang et al.
(2013) ont constaté que le pouvoir calorifique montre une augmentation avec la

température et le temps de résidence de la torréfaction.

Comme le montre 1’analyse de la composition chimique (Tableau 4.2.b), les teneurs en
cellulose et en hémicellulose ont été rigoureusement réduites suite au traitement
thermique. Ceci prouve que la plupart d’hémicellulose et une partie de cellulose ont été

dégradées au cours du traitement thermique des fibres (Kim et al., 2012). Ainsi, la
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teneur en extractible a diminué avec la température de traitement et par rapport aux

fibres brutes. De méme, Wang ¢t al. (2013) ont constaté que la plupart des extractibles
sont éliminés pendant le processus de traitement thermochimique. En revanche, la
teneur en lignine des fibres traitées a augmenté considérablement avec la température
de traitement thermique. Dans le cas du PG, la teneur en lignine des fibres traitées varie
de 80,55 a 96,76% avec la température, en contrepartie, les fibres brutes contiennent
uniquement 34,06%. L.’ augmentation relative de la teneur en lignine suite au traitement
thermique peut &tre due a la volatilisation de la plupart des composants glucidiques et
a la formation de produits de dégradation insolubles dans 1’acide pendant le traitement
(Ghiasi et al., 2014; Wang et al.,, 2013). Pour le traitement des fibres issues de
différentes essences a une température égale a 400°C, lateneur de lignine la plus élevée
a été observée pour les fibres de I'EPN (89,59%). Ceci peut expliquer la valeur élevée
du PCS pour les fibres traitées a 400°C de ’EPN atteignant 26,52 MJ/kg, comparée
aux autres essences pour laméme température de traitement. Kim et al. (2012) et Harun
et Afzal (2010) ont abouti a des résultats comparables. En effet, 1a lignine contient une
multitude de liaisons interunités, notamment les liaisons éther et les liaisons carbone-
carbone (C-C) (Kim et al., 2012). Parmi les différentes liaisons existantes dans la
structure chimique de la lignine, les liaisons C—C favorisent [’énergie la plus élevée.
D’ou, I"augmentation relative de la teneur en carbone suite a la torréfaction, ce qui
permet d’améliorer la combustion exprimée par une valeur élevée du PCS (Kim et al.,

2012; Phanphanich et Mani, 2011).
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Tableau 4.1: Analyse approximative des propriétés physiques et des fibres des essences étudiées en fonction de la

température de traitement thermique

Essences Pin gris Epinette noire Sapin baumier

Température (°C) Brut 315 400 454 Brut 315 400 454 Brut 315 400 454

Analyse directe
Humidité (%) 917 3,22 5,77 5,51 7,73 934 6,21 595 9,80 13,72 6,79 6,65
Cendres (%) 0,43 707 337 1,66 0,41 441 294 1,40 0,02 3,14 1,09 2,90

Analyse approximative a partir de TGA(%)

Humidité 8,80 0,99 0,93 1,32 0,79 1,44 6.37 1,87
Matié¢res volatiles 60,38 - - 64,43 - 57,98 -
Carbone fixe 28,65 83,85 9461 9598 31,99 94,12 34,30 93,46

Cendres 2,11 15,16 4,46 2,70 2,89 4,44 1,35 4,64




Tableau 4.2.a: Analyse ¢lémentaire et estimation du pouvoir calorifique des fibres de bois

Essences Pin gris Epinette noire Sapin baumier

T(C) Brut 315 400 454 Brut 315 400 454 Brut 315 400 454

Analyse élémentaire (%)

C 46,96 3297 77 80,7 45,85 73,6 80,55 8592 4646 70,01 71,19 83,45
H 6,55 1,27 248 334 642 3,14 3,03 281 6,67 334 332 277
N 0,05 0,2 0,26 0,21 0,05 0,2 0,11 0,1 0,02 017 0,16 0,12
S 1,09 035 047 058 116 062 052 047 107 059 069 0,56
O 45,35 65,21 19,79 15,17 46,52 20,44 15,79 10,70 45,78 25,89 24,64 13.1

Pouvoir calorifique

PCS (MJ/kg)y* 194 11,93 25,15 26,77 1899 25,20 26,52 2790 1934 23,79 2220 2717

* Les valeurs du PCS ont été estimées en utilisant la formule de Sheng et Azevedo (2005) suivante:

PCS (MIkg) = -1,3675+ 0,3137 « C+ 0,7009 x H+ 0,0318 < O

78
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Tableau 4.2.b: Composition chimique des fibres de bois issues de trois essences

Essences Pin gris Epinette noire Sapin baumier

T(°C) Brut 315 400 454  Brut 315 400 454  Brut 315 400 434

Composition chimique (%o)

4500 17,13 13,82 272 44,66 9,55 40,72 9.9
Cellulose

(0,30) (0,52) (0,06) (0,01) (3,44 (0,03) (6.39) (0,12)

17.88 1,98 0,42 0,02 23,2 0,28 31,99 0,17

Hémicellulose

(0,30) (0,17) (0,06) (0,010 (3.,44) (0,03) (6,39) (0,11)

Lioni 34,06 80,55 83,65 96,76 2883 89,59 24,29 89,11

ignine

& (2,249 (291 (2,69 (1,25 (1,77 (0,80) {(0.86) (0,09

3,06 1,03 0,61 0,50 3,31 0,57 3,00 0,79

Extractibles

(0,13) (0,06) (0,01) (0,04 (0,21 (0,06) (0,10) (0,04)

() : Les valeurs entre parenthéses sont des écarts-types avec n =2
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4.1.4 Chimie de surface

Les résultats de la chimie de surface des fibres brutes et traitées, réalisés par la
spectroscopie infrarouge (FTIR-ATR), sont présentés dans les Figures 4.9, 4.10, 4.11,
dans une plage de longueur d’onde comprise entre 4000 et 500 cm™. Les divers spectres
de trois essences étudiées semblent avoir une méme allure dépendamment de 1’état des
fibres (brutes ou traitées). En effet, 1a composition chimique est assez similaire pour
les trois coniféres. Cela refléte que le type d’essence utilisé n’a pas un effet significatif
sur la chimie de surface des fibres traitées thermiquement. Néanmoins, la torréfaction
provoque des modifications importantes au niveau des spectres des fibres traitées
comparées aux fibres brutes. En fait, les propriétés des granules énergétiques sont
altérées par la dégradation de I"hémicellulose, des ramifications de la lignine et de la
cristallisation de la cellulose. Les bandes d’absorption, leurs assignations, ainsi que les
intensités des pics en fonction de la température de traitement ont résumées dans les
Tableaux 4.3 et 4.4, respectivement. Les principales modifications présentées par

I’analyse de la chimie de surface sont décrites comme suit:

Les spectres des fibres brutes ont révélé une large bande, comprise entre 3600 et 3200
em’’, désignant une zone d’étirement des liaisons —OH (liaisons hydrogénes intra et
intermoléculaires) qui peuvent provenir du groupe phénol, du groupe carboxyle, du
groupe alcool et méme de 1’eau (Bouafif et al., 2008; Chupin et al., 2013; Santos et al.,
2015; Stelte et al., 2011a). Une bande d’absorption apparaissant dans la plage comprise
entre 2889 et 2897 cm’!, résultant de 1’étirement de C-H, des groupements CH,
aliphatiques et CH3 aromatique (Angin, 2013; Bouafif et al., 2008; Esteves et al., 2013;
Z. Wang et al., 2009; Yang et al., 2016). Aprés le traiteemnt thermique (plus de
315°C), ces deux bandes sont disparues. Ceci est attribué a I’évaporation de I’'eau et a
I’élimination de la plupart des groupements hydroxyles (Al-Wabel et al., 2013; K. H.
Kim et al., 2012; Mimmo et al., 2014; Stelte et al., 2011a; Wu et al., 2012). Ainsi, le

traitement thermique permet d’éliminer la plupart des liaisons hydrogénes, ¢t par
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conséquent de diminuer 1’absorption de 1’humidité des fibres traitées (Kocaefe et al.,
2008; Ozgeng et al., 2017; Santos et al., 2015, Stelte et al., 2011a; Tjeerdsma et Militz,
20035).

Les vibrations comprises entre 1728 et 1732 em™ sont lides aux étirements de C=0 des
acides carboxyliques, principalement associés aux xylanes (hémicellulose) (Bouafif et
al., 2008; Esteves et al., 2013; Huang et al., 2012; Ozgeng et al., 2017). Les spectres
d’absorption des fibres traitées (Figures 4.9-4.11) indiquent la disparition de ces pics
en raison de la dégradation compléte de I’hémicellulose (Tableau 4.4). 1.”intensité de
la bande d’absorption comprise entre 1358 et 1369 em™ diminue en fonction de la
température de torréfaction (Tableau 4.6). Cette bande désigne la déformation
aliphatique C-H provenant d’hémicellulose ou de cellulose (Chupin et al., 2013). Fan
et al. (2012) ont attribué la disparition de cette bande 4 1I’é¢limination d’hémicellulose
dans les régions de dislocation qui peut entrainer une diminution du transfert de la

contrainte de cisaillement.

Les pics entre 1585 et 1570 cm’' représentent des groupes carbonyles (C=C)
caractéristiques de la squelette aromatique de la lignine (Bouafif et al., 2008). IIs sont
fortement présents dans les spectres d’absorption des fibres traitées. Ainsi, le traitement
permet d’augmenter la teneur en lignine dans les fibres traitées thermiquement. Ces
résultats sont similaires a4 ceux obtenus par une analyse conventionnelle de la
composition chimique des fibres traitées. En outre, la disparition des liaisons C=0 et
I’augmentation des liaisons C=C au niveau des fibres traitées comparées aux fibres
brutes sont également compatibles avec la perte d’oxygéne et ’augmentation du
pourcentage de carbone illustrée dans 1’analyse élémentaire des fibres traitées (Tableau
4.2.a). Amnsi, I’augmentation de la température de traitement favorise la formation de
produit de dégradation d’holocellulose (pics aux alentours de 748 cm™ (déformation
de C-H) et 895 cm™! (flexion de C-O-H)) lors du traitement thermique (Kocaefe et al.,
2008; Shang et al., 2012a; Stelte et al., 2011a; Wu et al., 2012), qui est responsable du
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noircissement de la lignine (Gonzalez-Pefia et Hale, 2009). Ces résultats supportent

ceux de I'analyse thermogravimétrique des fibres traitées ou I’hémicellulose et la
cellulose sont dégradées lors du traitement a plus que 315°C (Figures 4.5 et 4.6). Les
intensités des pics entre 1369 et 1315 em’! sont attribuées au composant cellulosique

(C-H), ont diminué dans spectres des fibres traitées (Tableau 4.4).

Suite au traitement thermique, la lignine subit des réactions de dépolymérisation et de
récondensation qui affaiblissent moyennement son poids moléculaire (Stelte et al.,
2011a). En effet, la vibration de la lignine peut étre observée dans une zone des pics
allant de 1231 em™, de 1258 4 1261 cm™ (étirement C-O aromatique) et de 1505 a
1508 ¢cm™! (vibration du squelette aromatique C=C) (Bouafif et al., 2008; Kocaefe et
al., 2008; Stelte et al., 2011a). Ces pics sont présents dans les spectres des fibres brutes,
mais ils ont digparu aprés le traitement thermique a plus de 315°C, cela prouve que la
dégradation de la lignine commence a des températures élevées. Ces données
concordent avec celles des études antérieures (Huang et al., 2012; Stelte et al., 2011a;
7. Wang et al., 2009). Novak et al. (2009) et Al-Wabel et al. (2013) ont signalé que la
structure de carbone change en fonction de la température de pyrolyse; pour une
température inféricure a 400°C, la structure de carbone est de type aliphatique, tandis
qu’a une augmentation de la température de pyrolyse au-dela de 400°C, la structure
présente des composées est de type C aromatique polycondensé. De plus, Rutherford
et al. (2012) suggérent que la carbonisation du bois de pin permet de convertir le

carbone aliphatique de la cellulose et de la lignine en carbone aromatique.

L’intensité de la bande d’environ 1034 em™, provoquée par 1’étirement de C-O dans
I’hémicellulose et la cellulose (type de liaison glycosidique C-O-C) (Bouafif et al.,
2008; Ozgeng et al., 2017; Stelte et al., 2011a) a disparu dans les spectres des fibres
traitées a des températures supéricures a 315°C. La diminution de cette bande révéle la
dépolymérisation et la dégradation de la majorité des holocelluloses a des températures

supérieures a 315°C (Shang et al., 2012a; Stelte et al., 2011a).
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Tableau 4.3: Bandes d’absorption des spectres FTIR ¢t leurs assigements (Al-
Wabel et al., 2013; Bouafif et al., 2008; Huang et al., 2012; Mimmo ¢t al., 2014,
Ozgeng et al., 2017; Tjeerdsma et Militz, 2005; Wang et al., 2009; Yang et al., 2016)

Nombre d’onde

(em’)

Liaisons chimiques

Fonction

3333-3337

2889-2897

1728-1732

1606-1659
1505-1508

1420-1454

1358-1369

1323-1339

1315

1258-1261

1231

1153-1157

1030-1053

748-895

O-H

Etirement symétrique C—H

C=0

O-H,COetC=0

C=C vibration aromatique

H-C-Het O-C-H

C-H

OH groupe phénolique
CH,
C—O—C Carbohydrate CO

COH
cO-C

C-C,C-OIL, C-H

déformation dans la cellulose

COC, CCO, CCH

Etirement de groupes hydroxyle
Etirement en méthyle, méthyléne et
chaines hydrocarbonées

Etirement de l'acide acétylique ou
carboxylique (1ié a I’hémicellulose)
Vibration squelettique aromatique
Vibration squelettique aromatique

Déformation de C—H dans 1a lignine et

les holocelluloses

Déformation de C—H des complexes de
glucides et de lignine

Cycle phénylique du groupe phénol,
flexion plane (Cellulose)

Cellulose hautement cristalline
Concentration de CO de la lignine
guaiacyle

Liaisons alkyl-aryl-cther

Ftirement symétrique dans la cellulose

C-0O et C—O—C structure analogue de la

cellulose

Déformation aromatique C-H ou de

groupe aryle C-O




Tableau 4.4: Evolution de ’intensité des pics d'adsorption des spectres FTIR en fonction de la température de

traitement des essences étudiées

Fibres brutes Fibres traitées a 315°C Fibres traitées a 400°C Fibres traitées a 434°C
Pic {em?) Intensité de pic Pic {em?) Intensité de pic Pic (cmr'y Intensité de pic Pic {em?) Intensité de pic
(Abs) (Abs) (Abs) (Abs)
Sapin Baumier
806 0,040 752 0,041 748 0,190 748 0,190
895 0,043 814 0,040 810 0,180 810 0,180
1157 0,051 872 0,036 872 0,170 872 0,170
1230 0,039 1188 0,056 1161 0,180 1161 0,180
1605 0,017 1589 0,048 1570 0,160 1570 0,160
Pin Gris
887 0,040 745 0,043 745 0,048 748 0,048
1034 0,120 810 0,039 810 0,043 810 0,046
1258 0,038 872 0,037 872 0,039 872 0,039
1504 0,021 1169 0,042 1173 0,043 1177 0,051
1605 0,017 1574 0,028 1574 0,029 1582 0,039
Epinette noire

806 0,043 748 0,050 748 0,060 748 0,061
895 0,046 814 0,047 810 0,054 806 0,052
1026 0,140 872 0,043 872 0,049 872 0,049
1153 0,051 1184 0,051 1180 0,056 1169 0,047
1423 0,028 1412 0,040 1412 0,044 1416 0,035
1605 0,016 1585 0,042 1585 0,042 1585 0,029

&7
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4.2 Caractérisation de la lignine pyrolytique et des fibres brutes
4.2.1 Analyse de variance

Les résultats de 1’analyse de la variance (valeur de F et leur signification) des propriétés
de fibres de bois sont présentés dans le Tableau 4.5. T.es données montrent que les
propriétés chimiques et ¢lémentaires des fibres de bois sont significativement
influencées seulement par la température de traitement (B). Le type de 1’essence n’a

pas d’effet sur les propriétés étudiées.

Tableau 4.5: Résultats de 1’analyse de variance (valeur de F et leur signification) de

chaque source de variation des propriétés chimiques et ¢lémentaires de fibres de bois

Type Température
Racine
d’essence de traitement  (A) x (B) R?
MSE
(A) (B)
Hémicellulose 3.72ns 47 42%* 3.99ns 0,96 3.63
Composition Cellulose 1,27ns 35,15%* 0,43ns 0,97 3,64
chimique Lignine 1,01ns 103,31 %* 5,36% 0,99 3,01
Extractibles 0,69ns 280,14%%* 2.21ns 0,99 0,16
C - 260,25%* - 096 3,96
H - 13,30%* - 0,99 0,15
Analyse

N - 449 BoH* - 091 0,03

élémentaire
S - 25,98%* - 095 0,07
0 - 30,07%* - 096 3,78

* o significatif a 0,05; ** : gignificatif a 0,01; ns : non significatif.



89

4.2.2 Analyse élémentaire et pouvoir calorifique

I’analyse ¢lémentaire et le pouvoir calorifique supérieur de la lignine pyrolytique (LP)

utilisée et de différentes fibres brutes des essences étudiées sont présentés dans le

Tableau 4.6.

Tableau 4.6: Composition élémentaire et pouvoir calorifique de la lignine
pyrolytique (LP) et des fibres brutes des essences étudiées: pin gris (PG), épinette
noire (EPN) et sapin baumier (SB)

Analyse élémentaire (%) PCS

C H N S 0 (MJYkg)

LP 57,18 6,11 1,51 0,59 33,61 21,92
PG 4696 6,55 0,05 1,09 4535 19,40
EPN 4585 642 0,05 1,16 465352 1899

2

SB 4646 667 002 1,07 4578 1934

2

I’analyse élémentaire révele une teneur en hydrogéne similaire pour LP et les fibres
brutes. La lignine pyrolytique contient plus de carbone et d’azote que les fibres brutes.
Cependant, les fibres brutes contiennent plus d’oxygéne et de soufre. Ces résultats sont
en concordance avec 1’étude de Jiang et al. (2010). Mullen et Boateng (2011) ont
expliqué la faible teneur en oxygeéne dans LP par la désoxygénation de la lignine de
bois au cours du processus de pyrolyse. En effet, I'oxygéne rejeté se présente sous
forme d’eau ou de composés organiques solubles dans I’eau demeurant dans la phase
aqueuse lors de I'isolement de LP. Selon Tu et al. (2009), I’huile de pyrolyse contient
principalement des substances extractibles (25 a 50% du son poids), de la lignine

pyrolytique (20 a 40%) ¢t des composés solubles dans 1’cau (20 a 40%) (Lu et al.,
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2009). En effet, LP est un liquide noir et visqueux qui provient de la fissuration
partielle des molécules de la lignine durant le processus de pyrolyse rapide. Lu et al.
(2009) ont noté que les principaux constituants du L.P sont formés d’oligoméres dont

leurs unités de base sont proches de celles de la lignine de bois.

Par ailleurs, le pouvoir calorifique du LP est élevé comparé a celui de fibres brutes
(Tableau 4.6). Cette caractéristique fait du LP un bon choix comme liant pour la
production de bioénergie (granules énergétiques) en termes d’exigence en matiére de

valorisation des déchets d’industrie papetiére.
4.2.3 Chimie de surface

Les spectres d’absorption de FTIR-ATR du LP et des granules a base des fibres brutes
issues de différentes essences sont illustrés dans la Figure 4.12. Les bandes
caractéristiques du LP sont énumérées dans le Tableau 4.7. Tes spectres d’absorption
des granules a base de fibres brutes sont pratiquement similaires quelques soit

I’essence, mais différente de celui du LP.

Le spectre du LP présente une allure différente, particuliérement dans la zone comprise
entre 1800 et 800 em™. Les bandes caractéristiques typiques de la lignine sont illustrées
dans le Tablaeu 4.7. Le pic 4 3408 cm™!, correspondant a un étirement —OH, est plus
élevé dans le spectre du LP que dans les spectres de granules a base des fibres brutes
(Figure 4.12). En effet, I’existence d’un grand nombre de groupements hydroxyles dans
LP est probablement due a la destruction des liaisons -O-4 au cours du procédé de
pyrolyse (Jiang ¢t al., 2010; Qu et al., 2016; Wang ¢t al., 2014b; Zhang et al., 2012).
Les bandes a 2936 et 2861 cm’!, attribuées a 1’absorption des alkyles (Zhang et al.,
2012), sont plus fortes dans le spectre du I.P. Ceci indique que pendant la pyrolyse, il
y a plus de génération des groupements alkyles dans 1’huile pyrolytique. La bande
apparaissant entre 1711 et 1665 em™ est attribuée a la présence des groupes carbonyles

(Wang et al., 2014b), plus particulierement, des aldéhydes conjugués et d’acide
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carboxylique (Qu et al., 2016). Cette bande est fortement présente dans le spectre du

LP. Les pics émoussés illustrés autour de 1665 em™ dans le spectre du LP sont attribués
a la présence du lévoglucosan et a d’autres composés glucidiques (Qu et al., 2016). En
outre, les vibrations aromatiques et 1’étirement C=0 sont observés a environ 1607 cm”
L' (Qu et al., 2016). Le spectre du LP contient aussi une bande comprise entre 1522 et
1464 cm™, liée aux groupements C=C du squelette aromatique (Jiang et al., 2010;
Wang et al., 2014b). Ainsi, la courbe de LP illustre deux pics distinctifs a 1377 et 1128
em?, liés aux unités siringyles et guaiacyles et aux groupements méthoxys,
respectivement (S. Wang et al., 2009; Wang et al., 2014b). Ces pics caractérisent le
bois de feuillus utilisé dans la production du LP (Wang et al., 2009). En particulier, le
spectre du LP contient les pics 2 1161 et 1128 cm™ qui sont attribués aux déformations
dans les plans des unités guaiacyles et syringyles, respectivement (Jiang et al., 2010;
Wang et al., 2014a; Wang et al., 2014b). Le pic d’absorption a 1038 cm™! illustré dans
le spectre du LP indique la présence des groupes hydroxyles d’alcools primaires (Wang
et al., 2014a). La décomposition d’hémicellulose au cours du procédé de pyrolyse
provoque également 1’apparition des pics a environ 847 et 818 cm™ (Tableau 4.7)

(Wang et al., 2009).
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Tableau 4.7: Bandes d’absorption caractéristiques du spectre FTIR de la lignine

pyrolytique et leurs assigements (Jiang et al., 2010; Wang et al., 2014a; S. Wang et
al., 2009; Wang et al., 2014b)

Nombre
Liaisons
d’onde Assigements
chimiques
(em?)
3408 O-H Etirement des groupes hydroxyles —OH
2936-2861 C-H Groupements alkyles
Ftirement conjugué dans le  cycle
1711-1665 C=0 _ et 7
aromatique
1377 C-O Unité syringyle
1271 C-O Unité guaiacyle
CCet i
1238 Etirement C-C, C-O et C=0
C-OetC=0
1161 C-H Déformation dans le plan de 1’unité gaiacyle
Déformation dans le plan de 1'unité
1128 C-H _
syringyle
1038 C-H, Déformation aromatique C—H
C=0 Groupes hydroxyle d’alcools primaires
Etirement de C—H aromatique dans 1’unité
847 C-H )
syringyle
Ftirement de C—H aromatique dans 1’unité
818 C-H

gafacyle
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4.3  Caractéristiques des granules énergétiques a base de fibres traitées

4.3.1 Effet de I'ajout de la lignine pyrolytique sur la dégradation thermique des

granules

Une analyse thermogravimétrique a été effectuée sur les granules énergétiques dans le
but d’évaluer 'effet de 1’ajout du LP sur les caractéristiques de combustion des
granules traités de 1’épinette noire, du pin gris et du sapin baumier. La Figure 4.13
présente 1’ensemble des courbes des analyses thermogravimétriques (TG A) et de leurs
dérivés (DTG) des granules a base de fibres brutes et traitées préparés avec [’ajout de

15% de LP.

Dans ’ensemble, les processus de dégradation thermique de bois sont classés en trois
étapes, a savoir la déshydratation de I’humidité, la libération de substances volatiles et
la combustion (Jiang et al., 2016; Wang et al., 2017). Pour les courbes de TGA (Figure
4.13), les granules a base de fibres brutes ont subi une premiére perte de masse a une
température proche de 100°C concomitant a 1’évaporation d’eau. Néanmoins, les
courbes de TGA des granules a base de fibres traitées et du LP ont montré un
retardement de début de la perte de masse, qui est di aux caractéristiques des fibres
traitées présentées précédemment (dégradation de 1’hémicellulose et de la cellulose au
cours de la torréfaction). Pour les trois essences utilisées, la dégradation thermique des
granules a base de fibres traitées et du LP commence a environ 380°C, a I’exception
de la dégradation des granules a base de fibres traitées a 315°C du pin gris qui
commence aux alentours de 310°C. Ceci est probablement di a 1’ajout d’un liant
organique (LP) qui peut accélérer la décomposition thermique des granules. Wang et
al. (2014a) ont remarqué que le LP présente une stabilité thermique médiocre et se
décompose dans une plage de températures basses (231-320°C). Comme le montrent
les courbes de DTG, les pics de I’hémicellulose, de la cellulose et de la lignine sont
plus clairs ¢t plus élevés dans le cas des granules a base du pin gris. Ceci est cohérent

avec les résultats précédents de la composition chimique des fibres de bois. La
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dégradation thermique des granules a base de fibres traitées de 1’épinette noire a

illustré un seul pic principal de DTG (Figure 4.13(d)), ce qui est di a la perte
continuelle de la masse dans les courbes de TG. Tandis que les courbes de DTG
illustrées dans les Figures 4.13(¢) et 4.13(f) montrent clairement deux pics de
dégradation: le premier pic a environ 280 et 300°C qui correspond au dégagement des
substances volatiles provenant du LP et le deuxiéme pic qui suit la perte du reste de
matiére (a environ 420°C). Ces résultats sont en concordance avec les études de Hu et
al. (2015) qui ont prouvé que 1’ajout des liants organiques dans la fabrication des
granules entraine la libération des substances volatiles lors de la combustion des

granules.
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4.3.2 Effet de I'ajout de la lignine pyrolytique (LP) sur la chimie de surface des

granules

I’analyse infrarouge FTIR-ATR a été effectuée sur les granules afin de visualiser
I’effet de I’ajout du LP sur la chimie de surface des granules a base des fibres traitées.
Les spectres des granules a base de fibres brutes ont été réalisés pour des fins de
comparaison. Les Figures 4.14, 4.15 et 4.16 représentent, respectivement, les spectres
d’absorption des granules de 1’épinette noire, du pin gris et du sapin baumier a base de

fibres brutes et traitées, préparées avec 15% de L.P.

Les spectres de FTIR des granules illustrent des vibrations caractéristiques
dépendamment de 1’état des fibres (brutes ou traitées). Ceci a été bien validé par la
section de la chimie de surface des fibres de bois (section 4.1.4). De fagon générale, les
spectres des granules a base de fibres traitées de différentes essences (épinette, pin et
sapin) ont des groupes fonctionnels similaires, alors que 1’intensité d’absorption est
légerement différente. L’ajout du LP n’a pas affecté I’allure globale des spectres, en
contrepartie, il a mené a I’augmentation de I’intensité des certains pics. En effet, la
bande comprise entre 2936 et 2861 cm’, associée a I’absorption des alkyles (Zhang et
al., 2012) a été apparue de nouveau dans les spectres des granules a base de fibres
traitées grace a 1’ajout du LP. Cette bande a été clairement intense dans le spectre du

LP (Figure 4.12).

En outre, les spectres des granules a base de fibres traitées enregistrent une forte
présence des pics associés a la lignine (1605,1570, 1420-1454, 1358-1369 et 895-748
em™). Esteves et al. (2013) ont considéré qu’une augmentation de I’intensité du pic a
environ 1732 cm™ est due a une réaction d’estérification lorsque 1’acide existant réagit
avec les groupes hydroxyle de la paroi cellulaire des fibres de bois. La bande a environ
1585 em! associée aux vibrations du cycle aromatique de la lignine a subi un
élargissement a environ 1605 cm™ dans les spectres des granules a base de fibres

traitées. D’aprés Esteves et al. (2013), cette bande augmente en raison de la teneur



98

elevee de lignine, plus particulierement, de l'augmentation de la diversite

structurelle autour du cycle aromatique qui absorbe une grande gamme de fréquences.
La bande 4 1231 em™ a subi également une augmentation en raison de la vibration
d’etirement antisymétrique des groupes esters acétyliques (Esteves et al, 2013).
Finalement, la teneur elevee de la lignine peut contribuer a I’auto adhérente des fibres
traitées lors du procede de granulation. Pelaez-Samaniego et al. (2014) ont revelé que
la lignine générée lors du traitement thermique migre de la paroi cellulaire et se dépose
sur les surfaces des fibres permettant d’agir comme adhésif naturel dans la production

des granules énergétiques.

=-C=H
2
H-C-H Cc-0-C
Granules EPN
bruts
Granules EPN
T315°C
ud
£ ¥
© o O
s o Granules EPN
5 /"_/\»\ e R o g ranules
ST —— i A A nS . B T400°C
< 5 TN Wk /Y77 GranulesEPN
NS INN N——. g T454°C
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
Nombre d’onde {cm-1)
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4.3.3. Propriétés physiques, calorifiques et durabilité des granules
4.3.3.1 Analyse de variance

Les résultats de I'analyse de la variance (valeurs de F et leur signification) des
propriétés des granules énergétiques sont présentés dans le Tableau 4.8. Les données
montrent que les propriétés des granules énergétiques (masse volumique réelle, PCS et
durabilité) sont significativement influencées par la température de traitement (B), le

type d’essence (A) et I’interaction entre les deux facteurs (A) et (B).

Tableau 4.8: Résultats de 1’analyse de variance (valeur de F et leur signification) de
chaque source de variation des propriétés physiques et calorifiques des granules

énergétiques

Masse
PCS Durabilité
volumique réelle

Type d’essence (A) 35756,6%* TL74%%  62,05%*
Température de traitement

24260,8%* 13952%*  36,75%%
(B)
(A) x (B) 10426,9%* 45,29%%  926%*
R? 0,96 0,99 0,99
Racine MSE 1,32 0,11 0,47

** - gignificatif a 0,01
4.3.3.2 Propriétés physiques

La Figure 4.17 illustre les caractéristiques des granules produits a partir de fibres brutes
et traitées issues du pin gris (PG), du sapin baumier (SB) et de I’épinette noire (EPN).

La masse volumique réelle et les teneurs en humidité et en cendres sont présentées dans
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le Tableau 4.9 afin d’évaluer les effets du traitement thermique et de 1’ajout de la

lignine pyrolytique sur les propriétés physiques des granules énergétiques.

Brut T315°C T400°C T454°C

Figure 4.17: Caractéristiques des granules énergétiques en fonction de I’essence et de

la température de traitement

Les résultats montrent que la valeur moyenne de la masse volumique réelle des
granules de fibres brutes est de 1391,88 kg/m?, alors que celle des granules de fibres
traitées est de Iordre de 1352,52 kg/m®, soit une légére diminution en raison de
I'irrégularite des particules et la diminution des groupes hydrophiles dans les fibres
traitées (Hu et al., 2016). Wang et al. (2017) ont constateé eégalement que le proceéde de
pyrolyse affecte négativement la densité des granules. De fagon générale et quelques
soit 'essence, la densité réelle dimmue aussi en fonction de la température de

traitement (Tableau 4.7). Par exemple, la masse volumique reelle des granules de fibres



du pin gris diminue de 143837 a 1344,63 kg/m® lorsque la température de
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traitement augmente de 315 a 400°C. Ces résultats concordent avec d’autres études

antérieures (Manouchehrinejad et al., 2018; Wang et al., 2017).

Tableau 4.9: Propriétés physiques des granules produits a partir des fibres brutes et

traitées du pin gris (PG), du sapin baumier (SB) et de 1'épinette noire (EPN)

Masse volumique

Granules Humidité (%) Cendres (%)

réelle (kg/m?)
PG bruts 7,7 0,12 1390,57 (0,04)
PG T315°C 4,80 7,31 1438,37 (0,04)
PG T400°C 4,30 4,29 1392,50 (0,07)
PG T454°C 4,50 1,46 1344,63 (0,42)
SB bruts 7,08 0,52 1395,00 (0,07)
SBT315°C 5.49 1,72 1343,10 (0,07)
SB T400°C 5.16 2,56 1334,10 (0,13)
SB T454°C 5,43 2,32 1337,40 (0,93)
EPN bruts 6,85 0,38 1390,07 (0,04)
EPN T315°C 5,28 2,69 1334,90 (0,07)
EPN T400°C 5,29 2,20 1316,60 (0,33)
EPN T454°C 4,02 1,98 1331,10 (0,47)

Les analyses de variance ont montré que 1’essence et la température de traitement ont

un effet trés significatif sur la masse volumique (Tableau 4.8). Parmi les trois essences
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¢tudiées, les granules de fibres traitées du pin gris ont montré la masse volumique

la plus élevée indépendamment de la température de traitement (Tableau 4.8). Ceci
peut étre attribué a la forte adhésion entre les fibres traitées du pin gris, notamment
grace au pouvoir adhésif de la lignine pyrolytique; ce qui peut se traduire par une bonne
résistance mécanique. Hu et al. (20135) ont rapporté que la meilleure densité est atteinte
en utilisant des additifs (lignine, amidon, NaOH, Ca(OH)) lors de la granulation. De
plus, I’ajout de 20% de la teneur en eau lors de la granulation favorise 1’amélioration
de la masse volumique des granules. Hu et al. (2016) ont révélé que la densité des
granules augmente linéairement avec 1’ajout de I’eau et elle atteint ses limites lorsque
le pourcentage d’eau ajouté est compris entre 35 et 40%. Ainsi, ils ont constaté que
I’eau agit comme lubrifiant pendant le processus de granulation afin de réduire la

résistance au frottement entre les fibres et la matrice de granulation.

La teneur en humidité des granules de fibres brutes est comprise entre 6,85 et 7,70%,
tandis que celle des granules de fibres traitées diminue 1égérement avec la température
de traitement (de 5,49 a 4,02%), en raison de la perte d’eau au cours du traitement

thermique (Tableau 4.8).

La teneur en cendre varie en fonction de 1’essence et la température de traitement
(Tableau 4.7). Pour les granules a base de fibres traitées, la teneur des cendres diminue
avec I’augmentation de la température de traitement. Hu et al. (2015) ont montré que
I’ajout d’un liant organique permet de réduire la teneur en cendres des granules a base

de fibres traitées.
4.3.3.3 Pouvoir calorifique

Les valeurs du pouvoir calorifique supérieur (PCS) des granules produits & partir des
fibres brutes et traitées a des différentes températures sont présentées dans la Figure

4.18.
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Indépendamment de 1’état des fibres (brutes ou traitées), la densité énergétique des

granules est plus importante que celle de fibres de bois, grice au processus de
granulation (Hu et al., 2015). En effet, 1a valeur de PCS des fibres traitées 4 454°C de
I’ épmette noire (Tableau 4.5) est de I’ordre de 27,9 MJ/kg, alors que celle des granules
produits a partir du méme type de fibres est de 31,05 MJ/kg. Ainsi, le procédé de
torréfaction permet d’améliorerle PCS des granules (Shang et al., 2012b). Par exemple,
la valeur du PCS des granules a base de fibres brutes est comprise entre 18,48 et 19,31
Ml/kg, tandis que la valeur du PCS des granules a base de fibres traitées varie de 28 84
431,05 MJ/kg, ce qu représente une augmentation relative d’environ 56 4 60%. Ceci
est expliqué par 1’augmentation de la teneur en carbone dans les fibres traitées, par
rappott 4 la teneur en hydrogéne (Tableaun 4.5). Azargohar et al. (2019) ont attribug
cette augmentation ala réduction d’humidité et Ia dégradation d’hémicellul ose au cours

du traitement thermique.
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De fagon générale, les granules a base de fibres traitées a 454°C de I’EPN présente

le PCS 1e plus élevé (31,05 MJ/kg) suivi de celui du PG (30,24 MTkg) ¢t du SB (30,24
MUJkg) (Figure 4.18). En effet, le PCS des granules a base de fibres traitées de I'EPN
a augmenté d’une maniére significative (31,05MJ/kg) par rapport 4 celui des granules
a base de fibres brutes (18,5 MJ/kg), mais il a aussi augmenté en fonction de la
température de traitement (les valeurs sont 29,77 et 31,05 Ml/kg pour les températures
315 et 454°C, respectivement). La méme tendance est observée pour les granules a
base de fibres traitées du pin gris et du sapin baumier. L’analyse de variance a montré
que les effets de I’essence et de la température de traitement sont statistiquement
significatifs (Tableau 4.8), toutefois la température de traitement a un effet plus
prononcé sur les propriétés de combustion des granules (Figure 4.18, Tableau 4.8). Ces
résultats concordent avec des récentes études qui ont montré que 1’augmentation de la
température de traitement est un facteur significatif pour maximiser le pouvoir
calorifique (Jarvinen et Agar, 2014; Manouchehringjad et Mani, 2018; Peng et al.,
2013; Wang et al., 2017). En se référant au Tableau 4.5, le PCS de la lignine pyrolytique
(21,92 MJ/kg) est relativement supérieur a celui (18-19 MJ/kg) des granules a base des
fibres brutes (Figure 4.18), par conséquent [’utilisation de 15% de la lignine
pyrolytique comme additif lors de la granulation des fibres traitées a largement
amélioré le PCS des granules (31,05 MI/kg). Stevens et Gardner (2010) ont conclu que
I’ajout de la lignine lors du processus de granulation augmente considérablement la
valeur de combustible des granules. De méme, Cheng et al. (2018) ont constaté que le
pouvoir calorifique des granules de paille de blé a subi une augmentation relative de

5,96% avec 1’ajout de 35% de résidus de goudron de houille.
4.3.3.4 Durabilité

La Figure 4.19 représente les valeurs de la durabilité des granules de fibres brutes et
traitées (315, 400 et 454°C) du pin gris (PG), du sapin baumier (SB) et de 1’épinette

noire (EPN). Les résultats montrent que la durabilité des granules est significativement
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affectée par le type de 1’essence et la température de traitement (Tableau 4.8). Elle

est réduite suite au traitement thermique des fibres de bois, notamment dans le cas de
I’EPN et du SB (Figure 4.19). A titre d’exemple, la durabilité des granules de fibres
brutes du SB est de 1’ordre de 92,2%, tandis que celle des granules de fibres traitées a
315, 400 et 454°C est de 85, 83 et 84 %, respectivement. Ceci est attribué a la
dégradation de la structure d’hémicellulose et a I’élimination des substances
extractibles et des composés volatils dans le bois torréfié (Stelte et al., 2011a). Ces
résultats sont en accord avec plusieurs autres études (Azargohar et al., 2019; Jarvinen
et Agar, 2014; Shang et al., 2014; Wang et al., 2017). En effet, ’augmentation de la
température de traitement réduit considérablement la résistance mécanique des
granules, ce qui entraine une forte susceptibilité a la rupture et a la génération des fines
lors de la manipulation, du transport et du stockage (Manouchehrinejad et Mani, 2018;
Shang et al., 2012b; Shang et al., 2014). Stelte et al. (2011a) ont étudié 'effet de la
température de traitement sur les granules a base de fibres de I’épinette noire et ont
remarqué la difficulté de former des granules a base de fibres traitées a une température

supérieure a 300°C.

Bien que latendance de la chute de la durabilité des granules de fibres traitées de ’EPN
soit similaire a celle des granules de fibres traitées du SB, les granules de fibres traitées
du PG ont conservé une bonne durabilité d’une valeur minimale de 91% pour une
température de traitement égale a 315°C. La réticulation et la polycondensation de la
lignine dans les pores formés par la dégradation thermique peuvent mener a une bonne
résistance mécanique des granules (Manouchehrinejad et Mani, 2018). Ainsi, la
transition de la lignine en ponts solides a la surface (Hu et al., 2016), particuliérement,
pour les granules a base de fibres traitées du PG a évidemment favorisé leur agrégation
¢t leur formation pendant le processus de granulation. Hu et al. (2016) ont noté que la
présence d’une quantité minimale d’eau peut considérablement améliorer le
durcissement des granules tout en diminuant la température de transition vitreuse de la

lignine.
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Figure 4.19: Durabilté des granules énergétiques en fonction de 1’essence et la

température de traitement

Comme la lignine présente une grande résistance & la dégradation themmique
(Manouchehninejad et Mam, 2018), 1’augmentation de la température de traitement
favorise une teneur en lignine plus élevée, conformément aux résultats obtenus pour la
composition chimique des fibres de bois (Tableau 4.4). Ainsi, 1a lignine contribue &
I’autoadhérence des fibres de bois lors de la granulation (Pelaez-Samamiego et al.,
2014). Cela peut expliquer 1a grande durabilité des granules de fibres traitées a 454°C
du PG, qui atteint 92,526, De plus, le ramollissement de la lignine pyrolytique peut
conduire 4 une bonne adhésion des fibres traitées malgré les conditions sévéres du
traitement thermique. Cheng et al. (2018) ont illustré 1’effet majeur de 'utilisation des
résidus Je goudron de houille (RGH) comme liant pour améliorer la résistance des
granules. En effet, ils ont montré que 1’augmentation du pourcentage de RGH a 40%
pemmet d’augmenter significativement 1’indice de durabilité¢ des granules & base de
sciure de bois de 69,2 & 98,2%. Par ailleurs, la durabilité des granules de bois traitées
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a ¢té significativement améliorée en fonction du temps de séjour. Thrin et al.
(2016) ont constaté une augmentation de la durabilité¢ des granules de fibres torréfiées

a 290°C du pin, de 88,8% jusqu’a 95,7% aprés une année du stockage.

Néanmoins, conformément aux critéres de qualité de la norme adaptée EN ISO 17225-
8 relative aux «Combustibles a base de biomasses traités thermiquement et densifiés»,
I'indice de la durabilité des granules doit &tre supérieur a 95% (Fohr et al., 2017).
Malgré I’incorporation de 15% de la lignine pyrolytique en tant que liant dans le
processus de granulation, tous les granules a base de fibres traitées, produits dans cette
¢tude, n’obéissent pas aux critéres exigés. Par conséquent, le pourcentage utilisé de la
lignine pyrolytique doit &tre optimisé pour couvrir complétement la surface des fibres
lors de granulation. Alternativement, les granules produits peuvent &tre utilisés a
I'intérieur ou a proximité de I'installation de fabrication pour produire de 1’électricité

(Manouchehrinejad et Mani, 2018).



CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

I’objectif de ce projet était d’étudier le potentiel de valorisation des copeaux de bois
par transformation thermochimique pour la production des granules a haute valeur
énergétique. Pour ce faire, trois types de fibres de bois de conifére (épinette noire, pin
gris et sapin baumier) ont été traités a différentes températures (315, 400 et 454°C).
Les effets de 1’essence et de la température de traitement sur les propriétés des fibres
ont été¢ examinés. Ainsi, ["optimisation des paramétres du procédé de granulation
(humidité, liant, géométrie de la filiére) a permis la réussite de la granulation de bois
traités. Une teneur d’humidité de 20%, une géométrie de filiére de ratio 1/5 et un ajout
de 15% de lignine pyrolytique (liant) sont retenus pour le développement des granules

a base de fibres traitées.

Les caractéristiques physico-mécaniques des granules énergétiques développés ont été
finalement déterminées pour évaluer la qualité de combustible. Tes résultats obtenus

montrent que:

— Le traitement thermique affecte significativement les propriétés chimiques des
fibres de bois. En effet, I’augmentation de la température du traitement thermique
engendre la friabilité et diminue 1’énergie nécessaire au broyage. La structure
chimique des fibres traitées est considérablement modifiée. Les intensités des pics
associées a I’étirement des groupements hydroxyles (O-H) ont fortement diminué,
en revanche, les intensités des pics des liaisons carbonyles ont augmenté. En
conséquence, le traitement thermique provoque la dégradation de la majorité des

holocelluloses (hémicellulose et cellulose).
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— L’utilisation de 15% de lignine pyrolytique a assuré une bonne adhésion entre
les fibres traitées et par conséquent a permis de réussir leurs granulations. En effet,
la lignine pyrolytique peut constituer un excellent liant, non coliteux en raison de
son impact positif sur les propriétés mécaniques des granules. Elle a amélioré la
durabilité des granules. Particuliérement, ceux a base de fibres traitées du pin gris
(91%).

— Par ailleurs, le traitement thermique a amélioré significativement le pouvoir
énergétique des granules produits. Le pouvoir calorifique supérieur a augmenté de
18-19 MJ/kg, pour les granules a base de fibres brutes, a 27,6-31.1 MJ/kg pour les

granules a base de fibres traitées.

En conclusion, la granulation des fibres traitées représente une voie potentielle pour la
production des granules a haute valeur énergétique en tant que biocombustible solide.
Elle peut constituer une chaine d’approvisionnement durable et optimale du point de
vue économique. Des recherches supplémentaires sont nécessaires pour améliorer la
qualité des granules de fibres traitées en vue du transport, de manipulation et de

stockage.

Comme perspective a ce travail, il sera intéressant de développer des techniques et des
procédés de densification appropriés pour la granulation des fibres de bois traitées a
haute température. Particuliérement, il faut approfondir les recherches sur des
nouveaux liants qui peuvent améliorer davantage les propriétés mécaniques des
granules et de respecter les exigences des normes de biocombustibles. En outre, les
travaux de ce projet ont &té réalisés a petite échelle, il est recommandé de travailler a
une échelle industrielle et d’effectuer une étude techno-économique approfondie. Cest
important aussi d’étudier les caractéristiques des émissions gazeuses des granules de
bois ftraités afin d’assurer une source d’énergie renouvelable a faible impact

environnemental.
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ANNEXE A

Courbes des analyses TGA et DTG pour tous les types des fibres brutes et traitées a

différentes températures.
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Figure A.1: Courbes TGA et DTG des fibres brutes et traitées a 315, 400 et 454°C de

1’épinette noire
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Figure A.2: Courbes TGA et DTG des fibres brutes et traitées a 315, 400 et 454°C du

pin gris
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Figure A.3: Courbes TGA et DTG des fibres brutes et traitées a 315, 400 et 454°C du

sapin baumier





