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Introduction

1. Contexte général

La biomasse représente la matiere vivante organique. Valorisable a des fins énergétiques, cette
ressource est aujourd’hui la premicre source d’énergie renouvelable en Europe et en France
(Commissariat général au développement durable, 2014). Le bois en constitue le principal gisement,
particulierement en Europe, ou les foréts recouvrent 37,5 % de la surface (Agreste, 2013) et sont les
plus productives a I’échelle mondiale (Gomes, 2009).

A T’heure actuelle, la part du bois-énergie dans le mix énergétique francais vaut 3,9 %, soit une
consommation de 10 Mtep par an (Commissariat général au développement durable, 2013).
L’ambition est de doubler d’ici a 2020 cette part pour le seul bois-énergie, afin d’atteindre 1’objectif
des 23 % d’énergie renouvelable dans la consommation énergétique totale fixé par le Grenelle de
I’Environnement (Commissariat général au développement durable, 2010).

Le bois est principalement composé de carbone, d’hydrogene et d’oxygene, ce qui le rend de ce
point de vue assez similaire aux combustibles fossiles tels que le charbon ou le pétrole. Au-dela de son
usage traditionnel dans des inserts/poéles pour le chauffage domestique, ses propriétés permettent
aussi de I'utiliser dans des unités industrielles de production de chaleur et d’¢lectricité de grande taille
en substitution au charbon, fioul ou gaz naturel et dans des installations similaires. Par contre, sa forte
teneur en oxygene et son humidité lui conferent un pouvoir calorifique environ moitié moindre de
celui du pétrole ou du charbon. Un des principaux enjeux dans le développement du bois énergie est
de convertir cette ressource dans des procédés performants énergétiquement.

Actuellement, hors usage domestique, le bois énergie est majoritairement briilé dans des grandes
chaufferies pour les besoins en énergie de site industriels consommateurs de bois (scierie, papeterie,
etc.) ou pour les besoins en chauffage collectif urbain. La production d’électricité est encore tres
minoritaire, avec moins de 5 % de ’utilisation de la biomasse (Direction Générale de 1’Energie et du
Climat, 2010).

La cogénération consiste a produire simultanément de la chaleur et de 1’électricité a partir d’un
combustible. Elle est encore trés peu répandue en France, mais devrait voir son parc augmenter
fortement avec les futurs projets biomasse (Direction Générale de 1’Energie et du Climat, 2010). Dans
le procédé de cogénération basé sur la combustion, la biomasse est briilée comme dans les chaufferies
actuelles, mais une partie de la chaleur est valorisée pour générer de 1’¢électricité dans une turbine a
vapeur. Les rendements électriques obtenus ainsi en combustion directe sont, cependant, relativement
faibles. Une autre option est de convertir préalablement la biomasse en un gaz combustible, appelé
syngas, et de briler, seulement ensuite, ce gaz dans un moteur ou une turbine a gaz. Cette technologie
par gazgification de la biomasse offre un meilleur rendement électrique. Son inconvénient est sa plus
grande complexité de mise en ceuvre, qui rend cette technologie encore peu accessible sur le marché.

L’avantage décisif de la biomasse par rapport aux énergies fossiles est que son utilisation émet du
CO, dit biogénique : celui-ci est naturellement réabsorbé par cette méme biomasse — lors de la
croissance de nouveaux arbres dans le cas du bois — sur des temps relativement courts, allant d’une
dizaine a une centaine d’années. En supposant que 1’on ne récolte pas plus qu’on ne replante, ce CO, a
alors une contribution nulle vis-a-vis du réchauffement climatique. De nos jours, 1’utilisation des
combustibles fossiles libere 7 milliards de tonnes de carbone par an, carbone qui a été stocké dans la
lithosphére au cours de centaines de millions d’années. Sur ces 7 milliards de tonnes de C, équivalent
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a 26 milliards de tonnes de CO,, la moitié s’accumule chaque année dans 1’atmosphére (GIEC, 2007).
On comprend alors bien 1’intérét de la biomasse énergie dans la lutte contre le changement climatique.

Cependant, son développpement n’est pas sans risque pour la Planéte. En effet, subvenir, méme
pour partie, aux besoins énergétiques d’un pays au travers de la biomasse nécessite d’en mobiliser
d’importantes quantités. Cette forte mobilisation va de pair avec une intensification de I’exploitation
des foréts, qui consiste a couper plus d’arbres, plus jeunes et a récolter les menus bois qui étaient
jusqu’a présent laissés au sol (Thivolle-Cazat et al., 2011).

Or, une récolte intensive pourrait d’une part, avoir 1’effet inverse de celui escompté en termes de
bilan carbone en ne laissant pas suffisamment de temps a la ressource pour se renouveler et, d’autre
part, nuire a 1’écosystéme forestier, tant au niveau de la santé des arbres que de la biodiversité. En
effet, les arbres se nourrissent de CO,, mais également de minéraux tels que 1’azote, le soufre, le
phosphore, le potassium, le calcium ou le magnésium qu’ils puisent dans le sol. Ces nutriments
proviennent de ’altération des roches en sous-sol et de la dégradation de la matiére organique en
surface. Les petits bois concentrent les teneurs en minéraux les plus importantes. Favoriser leurs
prélevements dans les futurs itinéraires sylvicoles est susceptible d’appauvrir considérablement la
fertilité des sols, et par la-mé&me la productivité des foréts.

De plus, bien que les émissions de CO, des procédés biomasse énergie soient neutres pour
I’environnement, en supposant une gestion durable de la forét, ce n’est pas le cas des autres émissions.
La conversion du bois est en effet responsable d’émissions telles que des oxydes d’azote (NOx), du
dioxyde de soufre (SO,), du chlorure d’hydrogéne (HCI), des hydrocarbures aromatiques
polycycliques (HAP) ou des particules fines, qui ont des effets néfastes pour 1’environnement et pour
la santé humaine (Hall and Scrase, 1998; Reijnders, 2006). Certaines de ces émissions sont par ailleurs
dues a la présence de minéraux dans la biomasse qu’il sera difficile de faire retourner au sol. Enfin,
utiliser la biomasse nécessite de la récolter, de la conditionner et de la transporter, sa faible densité
impliquant de plus de gros volumes de transport. Ces étapes sont consommatrices d’énergie fossile, ce
qui pourrait également restreindre ’attrait de ces systeémes dans le futur énergétique (Sonne, 2006).

2. Objectif et démarche

L’objectif de la thése est d’évaluer les performances environnementales de deux procédés de
cogénération : par combustion directe de la biomasse et par gazéification. Le but est de comparer les
impacts de ces procédés, 'un par rapport a I’autre, d’une part, mais aussi de les situer dans le contexte
énergétique actuel. Les questions sous-jacentes sont les suivantes : « Est-il avantageux, d’un point de
vue environnemental, de produire de la chaleur et de 1’¢électricité dans des installations de cogénération
biomasse par rapport aux systemes existants ? Faudrait-il privilégier le développement de la
gazé€ification dans les futurs projets biomasse ou plutot la plus traditionnelle combustion directe ? ».

Afin de répondre a ces interrogations de manicre quantitative et privilégiant une approche globale,
nous avons réalisé une Analyse de Cycle de Vie (ACV) de ces deux installations de cogénération, et
avons comparé leurs impacts a ceux de systémes énergétiques alternatifs. L’ACV est une méthode
standardisée (International Organization for Standardization, 2006) d’évaluation environnementale de
systemes ou de produits. C’est une approche holistique, qui étudie un systtme ou un produit en
incluant I’ensemble des étapes de son cycle de vie, depuis I’extraction des matiéres premicres jusqu’a
la gestion des déchets en fin de vie. Elle peut étre utilisée, comme dans cette étude, pour comparer des
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procédés ou des filieres entre eux ou encore pour pointer les processus fortement impactant au sein
d’une méme filiere.

Cette méthode nécessite de préciser 1’ensemble des processus, et les flux entrants et sortants
associés, qui constituent le cycle de vie du systeme étudié : c’est ce que 1’on appelle I’Inventaire de
Cycle de Vie (ICV). Pour déterminer cet inventaire, nous avons suivi une méthode déja expérimentée
avec succes a |’Institut Jean Lamour (IJL) (Fick et al., 2014; losif et al., 2007) qui consiste a calculer
les flux a partir d’une modélisation systémique des procédés. Les deux principaux avantages de cette
méthode sont d’assurer la qualité des données d’inventaire — issues de bilans de matieres et d’énergie —
et de permettre 1’évaluation environnementale prédictive de procédés ou de filiéres spéculatives, qui
n’existent pas encore industriellement.

La premicre étape de notre travail a ainsi consisté a développer des modeles de conversion
thermochimique de la biomasse bois, sous le logiciel de modélisation des procédés Aspen Plus
(“AspenTech: Optimizing Process Manufacturing” 2014), afin de déterminer les bilans matiere et
énergie des deux installations de cogénération biomasse. Ayant besoin d’aller au-dela des modeles
existants sur ce sujet, qui ne s’intéressent pas spécifiquement aux polluants, nous avons considéré la
présence d’impuretés telles que les goudrons et les composés inorganiques dans le syngas et la
présence d’imbriilés dans les fumées et gaz d’échappement de combustion. Pour ce faire, nous avons
détaillé les phénomenes thermochimiques qui ont lieu lors de la conversion du bois sur la base de
corrélations empiriques, de cinétiques réactionnelles et de retour d’expérience sur ce type de procédés.

Dans un deuxieme temps, nous avons couplé a ce « module procédé » un « module production de
bois énergie », afin de modéliser la filiere biomasse depuis la forét jusqu’a la production de chaleur et
d’électricité. En tenant compte des rendements en bois énergie de la forét associés aux pratiques
sylvicoles, ce modele nous permet de relier directement la production d’énergie au flux de CO, et de
minéraux exportés et aux nombres d’hectares requis. La détermination précise de ces flux fait appel a
un modele dédié de croissance de forét développé par Mathieu Fortin, ingénieur de recherche au
LERFoB, avec I’outil Capsis (Dufour-Kowalski et al., 2012; “Presentation [Capsis],” 2013).

A partir de ce modele « de la forét a 1’énergie », nous avons construit I’arbre des processus des
deux filieres sous le logiciel d’ACV Gabi, et avons ainsi obtenu leurs impacts environnementaux en
utilisant la méthode d’évaluation des impacts Recipe (v.8 — approche Egalitaire). Nous avons retenu,
comme cas d’étude, de produire de la chaleur pour le réseau de chaleur de la ville de Nancy et
d’alimenter la centrale grace a I’exploitation d’une forét de hétre en Lorraine.

Du point de vue de 1’organisation, ce travail de thése — financé par la Fédération de Recherche
Jacques Villermaux (FJV) — a été conduit a I’lJL, Nancy, les deux dernicres années et au Laboratoire
des Réactions et Génie des Procédés (LRGP), Nancy, la premiére année. En pratique, en sus de F.
Patisson et O. Mirgaux, directeur et co-directeur de la thése, toute une équipe d’encadrement a
participé a ces travaux : A. Dufour, ainsi que G. Mauviel (LRGP), pour principalement la modélisation
du gazéifieur et la problématique des minéraux, M. Fortin, (Laboratoire d’Etude des Ressources Forét
— Bois, LERFoB, Nancy) pour les aspects forestiers et production du bois énergie, M. Feidt
(Laboratoire d’Energétique et de Mécanique Théorique et Appliquée, Lemta, Nancy) pour
I’intégration énergétique et exergétique, C. et Y. Rogaume (Laboratoire d’Etudes et de Recherche sur
le MAtériau Bois, LERMAB, Epinal) pour la partie combustion. C’est grace a cette collaboration entre
laboratoires universitaires que le caractere pluridisciplinaire de ce sujet a été géré.
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3. Plan de la these

Nous avons choisi de présenter ce travail sous la forme d’une thése sur travaux. La thése s’articule

ainsi autour des quatre articles écrits au cours de celle-ci. Pour chaque article, nous avons intégré un
complément d’informations ainsi qu’un résumé de ce dernier. Le détail des modeles est par ailleurs

fourni en annexes. Le plan se découpe en trois parties principales, suivies d’une conclusion :

Chapitre 1: Nous commengons ce chapitre par une introduction succincte des procédés de
conversion biomasse-énergie. Nous présentons ensuite le modele que nous avons développé
sous Aspen Plus pour la cogénération par gazéification. Nous avons dans un premier temps
définit une configuration nominale qui a fait 1’objet du premier article (Article-1). Dans un
deuxiéme temps, nous avons testé l’influence de certains parametres opératoires sur les
performances énergétiques et exergétiques, et aussi sur la qualité du syngas. A partir de cette
analyse, qui a été détaillée dans le deuxieme article (Article-2), nous avons défini une nouvelle
configuration améliorée, que nous avons appelé configuration de référence, et qui est celle
utilisée dans la suite de notre étude. Nous présentons également le modele développé pour la
cogénération par combustion directe. Les résultats des simulations, pour les deux installations
de cogénération, sont présentés en termes de bilan matiere, énergie et exergie, pour une
capacité de 10 MW.. Cette valeur de 10 MW, a été choisie comme correspondant a la capacité
ou les deux systemes sont économiquement comparables (Bridgwater, 1995).

Chapitre II : Nous introduisons tout d’abord la problématique de 1’utilisation du bois énergie,
puis I’approche que nous avons mise en ceuvre afin de modéliser la forét sous Aspen Plus. Le
principe de la modélisation sous le logiciel Capsis, ainsi que les résultats obtenus sont
présentés. L’intégration de ces résultats pour modéliser la production de bois énergie dans
Aspen Plus est également détaillée. Les exportations en carbone et minéraux liés a
I’exploitation de la forét sont déterminées, ainsi que leurs évolutions dans le procédé de
conversion, puis leur retour sous forme de cendres et d’émissions gazeuses a 1’écosystéme,
pour un fonctionnement annuel en continu des installations de cogénération avec une capacité
de 10 MW,.. L’influence de pratiques sylvicoles, traditionnelles ou plus intensives, sur ces
exportations et rejets est également analysée. Cette étude a fait 1’objet du troisiéme article
(Article-3).

Chapitre III : Ce chapitre présente la méthodologie ACV, puis son application aux deux filieres
de cogénération par combustion directe et par gazéification du bois. L’ACYV tient compte de la
croissance de la biomasse, de sa récolte, de son conditionnement sous forme de plaquettes
forestieres, de son séchage, de son transport puis de la conversion de cette biomasse dans le
procédé de cogénération. Dans ce troisieme chapitre, les deux installations sont dimensionnées
afin de répondre aux besoins en chaleur du réseau de chaleur de la ville de Nancy. Leur
capacité maximale est alors de 15 MWy, en chaleur disponible et leur fonctionnement est
discontinu sur l’année. Les performances environnementales des deux installations sont
évaluées, puis comparées a celles des systemes énergétiques alternatifs existants. L’influence
des pratiques sylvicoles est également étudiée. Cette partie fait ’objet du dernier
article (Article-4).

Une conclusion générale du travail de these réalisé fait le bilan des apports et permet
d’introduire les perspectives induites pour des recherches ultérieures.
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Chapitre I. Co-production d’électricité et de chaleur par combustion directe et par gazéification de la biomasse

1. Voies de valorisation du bois pour la production de chaleur et
d’électricité

Ce chapitre débute par quelques rappels sur la biomasse bois et les processus et procédés de sa
valorisation thermique, en préalable a la présentation des modeles de cogénération développés. Les
rappels contextuels sur la filiere biomasse énergie seront donnés au début du chapitre II.

1.1. Propriétés physiques et chimiques de la biomasse bois

1.1.1. Composition chimique

Le bois est une maticre organique végétale principalement constituée de carbone (C), d’hydrogene
(H) et d’oxygene (O). La composition chimique élémentaire massique approchée est: 50 % de C,
44 % d’0O et 6 % d’H (Rogaume, 2009). Le bois contient également des minéraux, ainsi que des
quantités plus ou moins importantes de métaux selon la nature du sol. Les principaux minéraux sont
I’azote (N), le soufre (S), le chlore (Cl), le silicium (Si), le potassium (K), le calcium (Ca), le
phosphore (P) ou encore le magnésium (Mg). La teneur massique en cendres est de I’ordre de 1-2 %,
pour des variétés comme le chéne ou le hétre (ECN, 2014).

1.1.2. Humidité

Le bois naturel contient une grande quantité¢ d’eau. Lorsque le bois est juste coupé, il peut contenir
jusqu’a 60 % d’eau sur masse brute (dite aussi humidité base humide), soit 150 % sur masse anhydre
(dite aussi humidité absolue, ou sur base séche) (Rogaume, 2009). Cette teneur peut tre abaissée
jusqu’a 15-20 % sur masse brute, soit environ 18-25 % sur masse anhydre, simplement par séchage
naturel (Ast, 2009). Généralement le bois est alimenté avec une humidité absolue de 40 %, soit
environ 28 % sur base humide, dans les installations industrielles (“Communication Jacques Klein
pour Dalkia Grand-Est,” 2013). L’ecau consomme de [’énergie lors de la transformation
thermochimique du bois et joue un role dans les processus de conversion.

1.1.3. Pouvoir calorifique

Le pouvoir calorifique est la quantité maximale d’énergie récupérable lors de la combustion d’un
kilogramme de bois. On distingue le pouvoir calorifique supérieur (PCS) qui correspond a la quantité
maximale d’énergie récupérable lors de la combustion du bois anhydre en condensant 1’eau produite
lors de cette combustion ; le pouvoir calorifique inférieur (PCI) qui correspond a la quantité maximale
d’énergie récupérable lors de la combustion du bois anhydre, 1’eau étant émise sous forme vapeur ; et
le pouvoir calorifique inférieur humide (PCly) qui correspond a la quantité d’énergie récupérable lors
de la combustion du bois humide sans condensation de ’eau produite.

Dans notre étude, nous faisons référence au PCI. Ce dernier est calculé a partir du PCS d’aprés la
corrélation de Channiwala et Parikh (Channiwala and Parikh, 2002) :

PCS = {0,3491 x (x X 100) + 1,1783 x (xy X 100) + 0,1005 X (x5 X 100) — 0,1034 X
(xp X 100) — 0,0151 X (xy X 100) — 0,0211 X (X endres X 100)} X 1000

PCI = PCS—LUX(MHzo/ZXMH)XxH

PCl; = PCI % (100 — Hg)/100 — L, X (Hg/100)
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Avec x; , le titre massique de l'élément j dans le combustible anhydre

M; ,la masse molaire du composé i en kg kmol™!
L, ,la chaleur latente de vaporisation de l'eauen kj kg™
Hg ,l"humidité du bois sur sa masse brute en %

PCS et PClenk] kg™t
1.2. Conversion thermochimique de la biomasse

1.2.1. Pyrolyse

La pyrolyse est la premiere étape des procédés de combustion et de gazéification de la biomasse.
Elle convertit, sous I’effet de la chaleur et sous atmosphére inerte, la biomasse en gaz non
condensables tels que CO, H,, CO,, H,O, CH,, acétylene (C,H,), etc. ; en composés condensables
aromatiques, plus communément appelés goudrons ; et en charbon (résidu solide de la pyrolyse).
Jusqu’a 120 °C, c’est principalement I’eau qui s’échappe ; a partir de 250 °C, le dégagement gazeux
devient important et vers 320 °C, le mélange gazeux atteint la limite d’inflammabilité. En parall¢le se
forme du charbon (Deglise and Donnot, 2004). 1l existe deux types de pyrolyse : la pyrolyse lente,
dont le but est principalement de produire du charbon et qui ne s’effectue généralement pas au-dela de
600 °C ; et la pyrolyse rapide, qui est caractérisée par un chauffage rapide du bois et un temps de
s¢jour faible de ce dernier. Elle s’effectue a plus haute température, entre 800-1400 °C, et favorise la
production de gaz non condensables (Deglise, 1982). En effet, initialement, la pyrolyse produit des
goudrons primaires, qui vont se craquer sous 1’effet des hautes températures pour former des goudrons
secondaires, entre 400-800 °C, puis tertiaires, entre 700-1000 °C, tout en libérant des gaz non
condensables. Les goudrons tertiaires sont principalement constitués d’hydrocarbures aromatiques
polycycliques (HAP) et de produits aromatiques plus légers tels que benzene (C¢Hg) ou toluene (C;Hg)
(Dufour, 2007).

1.2.2. Gazéification

La gazéification est la réaction d’oxydation partielle du charbon produit lors de la phase de
pyrolyse en présence de vapeur d’eau, de CO, ou d’O, (en quantité sous-stcechiométrique), a une
température comprise entre 800 et 1300 °C pour former du CO, H, et CO, (Deglise and Donnot,
2004). Les réactions d’oxydations en présence de vapeur d’eau ou de CO, sont des réactions
endothermiques, tandis que la réaction d’oxydation a I’O, est exothermique (Deglise, 1982; Dufour,
2007).

1.2.3. Combustion

La combustion est le processus d’oxydation compléte des gaz de pyrolyse (gaz condensables et
non condensables) en présence d’oxygene en exces, a une température supérieure a 900 °C. Le
charbon formé lors de la pyrolyse est également oxydé, cette réaction hétérogene étant lente comparée
a celle en phase homogene (Rogaume, 2009). Le dégagement de chaleur, de ’ordre de 14-17 MJ/kg
(Deglise, 1982), s’accompagne majoritairement d’une production d’H,O et de CO,. Le résidu solide de
la combustion constitue les cendres.
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1.3. Procédés de combustion et gazéification

1.3.1. Procédés de gazéification

Les technologies de gazéification sont de trois types : les lits fixes, les lits fluidisés et les lits
entrainés. Les lits fixes sont adaptés pour les installations de faible puissance tandis que les lits
fluidisés et entrainés sont préférés pour les installations de forte puissance (ADEME, 2001; Deglise
and Donnot, 2004; Deglise, 1982).

- Les lits fixes ;

IIs sont technologiquement assez simples : le lit de bois/charbon est soutenu par une grille qui permet
le passage des gaz et la récupération des cendres. Le temps de séjour des particules de biomasse est
relativement long et la température au sein de du lit est assez élevée, soit autour de 800 °C. On
distingue les lits fixes co-courant des lits fixes contre-courant. Les principales différences se situent au
niveau de I’injection de ’air et de la biomasse dans le réacteur et au niveau du type de configuration
(co- ou contre-courant) qui impacte I’ordre des réactions.

- Les lits fluidisés ;

Dans un lit fluidisé, les étapes de séchage, pyrolyse, oxydation et gazéification de la biomasse,
introduite sous forme de fines particules mises en suspension par les gaz, sont réalisées dans un lit de
sable (alumine, dolomie, olivine, etc.). L’intérét du lit de sable est qu’il favorise les transferts de
chaleur, permettant ainsi une montée en température des particules de biomasse plus rapide. Dans ce
type de procédé, le temps de séjour des particules de biomasse est relativement court, compris entre
20 s et quelques minutes, et la température est aux alentours de 800 °C, favorisant ainsi les réactions
de pyrolyse et d’oxydation des produits de pyrolyse.

On peut distinguer quatre technologies de lit fluidisé :

* les lits fluidisés denses, dans lesquels la vitesse de fluidisation est faible, de I’ordre de 0,5 m s, ils
permettent une bonne séparation du solide et des gaz ;

* les lits fluidisés circulants, dans lesquels la vitesse de fluidisation est plus rapide, de 1’ordre de
3m s-', les imbriilés solides sont en constante recirculation, ce qui permet une plus grande variabilité
de charge, mais entraine une teneur élevée en particules dans les gaz ;

* les lits fluidisés doubles, ces derniers sont composés de deux compartiments distincts: le
compartiment de gazéification et le briileur, reliés entre eux par la circulation du lit du gazéifieur vers
le briileur, puis du briileur vers le gazéifieur. Ainsi, la chaleur nécessaire aux réactions du premier
compartiment est fournie par le deuxieme, le lit servant alors de caloporteur. Dans le compartiment de
gazéification, la biomasse se pyrolyse au sein du lit fluidisé qui peut-étre soit dense soit circulant a ce
niveau. Le charbon a peu de temps pour se gazéifier, I’agent oxydant étant la vapeur d’eau, et est
transféré rapidement dans le briileur, par 1’intermédiaire du lit fluidisé, ou il est oxydé en présence
d’air. Le briileur est généralement un lit fluidisé circulant. La chaleur dégagée favorise les réactions de
craquage du gaz de pyrolyse dans le premier compartiment. La réaction de shift convertit également
les gaz de pyrolyse :
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* les lits fluidisés transportés, dans lesquels la vitesse de fluidisation est trés rapide, de ’ordre de
10 m s, les particules de bois doivent étre tres fines.

- Les lits entrainés ;

Dans les lits entrainés, le bois est injecté sous forme de poudre dans un lit fluidisé a grande vitesse,
supérieure 2 6 m s, La température du lit est tres élevée, autour de 1200 °C et le réacteur fonctionne
sous pression, jusqu’a 20-30 bars.

La qualité du gaz produit par les procédés de gazéification, appelé syngas, est tres variable selon la
technologie et les réactifs en présence. Le réactif utilisé dans la réaction de gazéification joue
notamment un réle dans la valeur du PCIL. Avec de 1’0, sous stoechiométrique, le PCI est de I’ordre de
10-12 MJ Nm’* ; avec de 1’air, autour de 6 MJ Nm™ ; tandis avec de I’'H,O ou du CO,, il peut atteindre
15-20 MJ Nm™ (Deglise and Donnot, 2004). Le syngas contient principalement du H,, CO, CO,, CHy,
H,O dans des proportions tres variables selon le procédé de gazéification. En moindre quantité, on
trouve également des hydrocarbures légers tels que C,H, ou C,Hs, des goudrons tertiaires, des
particules du lit entrainées et des suies, et des composés issus de la volatilisation des inorganiques tels
que NHj3;, H,S, HCN, HCI. Les minéraux non dévolatilisés se retrouvent dans les cendres.

De nombreux procédés de gazéification ont été développés au cours des trois dernieres décennies.
Parmi eux, on peut citer :

* pour les exemples de lit fixes :
- Le procédé Babcock Wilcoxvolund, a Harbogre au Danemark ;

C’est un systéme en lit fixe contre-courant, fonctionnant a pression atmosphérique avec une capacité
de 4,8 MW,,. Le gazéifieur fonctionne depuis 1991 (“Harboere, Denmark - biomass gasification
reference - B&W Vglund”, 2014).

- Le procédé Xylowatt, a Louvain-la-Neuve en Belgique ;

Technologie a lit fixe co-courant d’une capacité de 500 kW, en combustible, apparue en 2001
(“Waste to Energy | Gasification | Hazardous Waste Recycling | Xylowatt”, 2014).

* pour les exemples de lit fluidisé circulant :
- Le procédé Lurgi, a Rattingen en Allemagne ;

Technologie en lit fluidisé circulant fonctionnant a pression atmosphérique développée en 1983. La
capacité de I’unité est de 100 MWy, en combustible entrant (ADEME, 2001) ;

- Le procédé Bioflow Foster Wheeler, a Virnamo en Suede ;

Technologie de lit fluidisé circulant sous pression avec une capacité de combustible entrant de
18 MWy, développée en 1991 et arrétée en 2000 (Stahl et al., 2004) ;

* pour les exemples de lit fluidisé double :

- Le procédé Ferco/Batelle, a Columbus aux Etats-Unis ;
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Ce systeme a été développé en collaboration avec le NREL en 1980. La technologie de gazéification
est un lit fluidisé double comprenant deux lits fluidisés circulants, avec une capacité de combustible
entrant de 5 MW, (Paisley et al., 2000) ;

- Le procédé TNEE pour Tunzini Nessi Entreprises d’Equipements, a Facture en France ;

Ce systeme a été développé en collaboration avec St-Gobain et I’Université de Nancy et a fonctionné
en 1984-1985. C’est un lit fluidisé double a pression atmosphérique, avec un lit fluidisé dense de
gazéification et un lit fluidisé circulant de combustion. Il a été construit a 1’échelle pilote pour une
capacité de 500 kg h™' (Deglise et al., 1985; Lelan et al., 1987) ;

- Le procédé FICFB pour Fast Internally Circulating Fluidised Bed, a Giissing en Autriche ;

Ce systeme est un lit fluidisé double a pression atmosphérique, utilisant de la vapeur d’eau comme
agent d’oxydation, et de I’olivine comme matériau pour le lit. Le gaz€ifieur a été démarré en 2001. La
capacité est de 8 MWy, de combustible (Hofbauer et al., 2002; “The FICFB-gasification system”,
2014).

1.3.2. Procédés de combustion

Les procédés de combustion sont de deux types (Haider and Seguin, 2012) :
- la combustion sur grille ;

C’est le systeme le plus ancien et le plus largement répandu, notamment pour les installations de
moins de 50 MW, de combustible entrant ;

- et la combustion en lit fluidisé.

Elle a connu des développements importants dans les années 1980, elle permet une alimentation en
biomasse plus flexible et donne des rendements thermiques légérement supérieurs comparés a la
technologie sur grille mais est plus cofiteuse et complexe a mettre en ceuvre.

La combustion se déroule généralement sous exces d’air. Quel que soit le dispositif utilisé, les
réactions d’oxydation sont toujours incomplétes. Ainsi, en plus du CO, et H,O, se forment des
produits imbriilés tels que du CO, des composés organiques volatiles (COV), des particules, des HAP,
des NOx, par oxydation de I’azote de ’air et également de celui contenu dans la biomasse, de
composés soufrés, SO,, et chlorés, HCI et dioxines, qui sont directement liés a la présence de S et Cl
dans la biomasse, et d’un résidu contenant les minéraux de la biomasse non volatilisés que constituent
les cendres (Rogaume, 2009).

1.4. Technologies de cogénération

1.4.1. Cogénération par gazéification du bois

Il est possible de valoriser le syngas produit par gazéification pour la production simultanée
d’¢électricité et de chaleur dans trois types d’installation (Lévy, 1996) :
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- Une installation comprenant une chaudiere et une turbine a vapeur ;

Le syngas est alors briilé directement dans la chaudiere. La chaleur dégagée permet de produire de la
vapeur haute pression haute température qui est ensuite détendue dans le groupe turbo-alternateur pour
la production d’électricité. La chaleur, pour le réseau de chaleur, est alors récupérée au niveau du
condenseur du cycle vapeur. C’est le méme principe que pour la combustion directe du bois (cf.
§ 1.4.2). L’avantage est un contrdle plus précis des émissions (ADEME, 2001).

- Une installation comprenant un moteur a combustion interne ;

Le syngas est ainsi brulé dans le moteur, auquel est combiné un générateur pour la production
d’électricité. Les gaz d’échappement sortent a 450-550 °C, une importante quantité de chaleur est alors
disponible pour le réseau de chaleur en abaissant la température de ces gaz jusqu’a 110 °C. Le syngas
est alimenté au moteur a une température inférieure a 40 °C, de la chaleur est ainsi également
disponible lors du refroidissement du syngas. Ce type d’installation requiert un gaz propre en entrée du
moteur. Les moteurs a gaz se construisent pour des puissances maximales de 2 MW, (GE Jenbacher,
2012).

- Une installation comprenant une turbine a gaz ;

La turbine a gaz comprend un compresseur, une chambre de combustion et une turbine. Le syngas est
mélangé a ’air, le mélange est compressé puis briilé sous pression dans la chambre de combustion.
Les gaz haute pression et haute température sont ensuite détendus dans la turbine, qui couplée au
générateur, produit de I’électricité. Comme pour les moteurs, de la chaleur est disponible sur les gaz
d’échappement qui sortent a 430-580 °C. Il n’est, par contre, pas nécessaire de refroidir autant le
syngas, la turbine admettant des températures de 450-600°C (ADEME, 2001). Les turbines a gaz sont
néanmoins plus exigeantes que les moteurs en termes de propreté du syngas. De plus, ce systeme est
plus complexe a mettre en ceuvre que le moteur, notamment pour les gaz de gazéification, du fait de
leur faible pouvoir calorifique (ADEME, 2001). Par contre, il offre une meilleure performance
électrique, notamment lorsque le cycle gaz est couplé a un cycle vapeur : on a alors ce qu’on appelle
une centrale a cycle combiné (ou IGCC en anglais). Les turbines a gaz se construisent dans une
gamme tres large de puissance de 25 kW, a 200 MW...

Un gaz chargé en impuretés, particuliecrement en goudrons et en particules, aura pour effet
d’altérer de fagon significative les piéces du moteur ou de la turbine, et d’encrasser les conduites du
procédé (Herdin et al., 2004; Rabou et al., 2009; Zwart, 2009), réduisant ainsi tres rapidement la durée
de vie de I’installation. En effet, selon leur nature et leur quantité, les goudrons présents dans le syngas
vont se condenser a des températures plus ou moins basses ; ainsi il est impératif que la température a
laquelle le mélange de goudrons se condense soit maintenue au-dessus de la température de
fonctionnement des moteurs et turbines (ADEME, 2001; GE Jenbacher, 2006). Les particules ont pour
conséquences de bloquer et de corroder les pieces des appareils; les turbines sont plus
particulierement sensibles 2 ces effets, et exigent des teneurs en particules inférieures 2 30 mg Nm™,
tandis que des teneurs de 50 mg Nm™ sont admises dans les moteurs (ADEME, 2001). Les composés
azotés et soufrés peuvent également étre problématiques car sources de NOx et SOx dans les gaz
d’échappement. Composé corrosif, le soufre doit étre limité, plus particuliérement dans les
applications turbines (Woolcock and Brown, 2013).
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- Elimination des particules : pour éliminer les particules des dispositifs de filtration et/ou de
lavage peuvent étre mis en place. Des systemes classiques tels que des cyclones et/ou filtres a
manches sont ainsi utilisés. Les cyclones permettent de séparer efficacement les particules de
plus de quelques micrometres et peuvent étre utilisés a haute température (Zwart, 2009). Les
filtres & manches permettent de séparer plus finement les particules, mais ne sont pas
recommandés sur un gaz fortement chargé en goudrons, d’autant plus qu’ils ne fonctionnent
qu’a des température relativement basses, soit 250 °C maximum (Woolcock and Brown, 2013).
A des températures inférieures a 200 °C, I’utilisation d’électrofiltres est également possible et
offre de treés grandes efficacités de séparation. Pour les besoins d’épuration a chaud, qui
concernent essentiellement les applications en turbine, des nouvelles techniques de filtration,
comme par exemple les filtres a chandelle, concus en céramique réfractaires, et pouvant
supporter des températures de 800-900 °C, ou bien des filtres métalliques, sont plus
particulierement adaptés, mais nécessitent encore des développements (Woolcock and Brown,
2013). A température ambiante, des systemes de laveur humide, dont la technologie a été
largement éprouvée dans 1’industrie, sont plus particuliérement intéressants (Woolcock and
Brown, 2013).

- Elimination des goudrons: parmi les approches les plus étudiées, on trouve le craquage
thermique a trés haute température, supérieure a 1000 °C, qui va décomposer les grosses
molécules de condensables en molécules plus petites et non-condensables ; cette méthode
nécessite une importante quantit¢é d’énergie pour maintenir ces réactions endothermiques a
haute température. On trouve également le craquage catalytique, qui est basé sur le méme
principe que précédemment, mais qui utilise un catalyseur (olivine, dolomie, nickel,
principalement) pour favoriser le craquage des goudrons, exigeant ainsi des températures un
peu plus faibles, autour de 800-900 °C. On trouve enfin le laveur humide, comme pour les
particules, qui implique de refroidir le syngas a la température ambiante ; les goudrons se
condensent et sont récupérées dans le liquide de lavage (ADEME, 2001; Woolcock and Brown,

2013).

- Elimination de NH; : NHj; peut étre décomposé a haute température par craquage catalytique,
comme pour les goudrons. A basse température, les laveurs a I’eau sont particuliérement
efficaces pour absorber ce composé, ce dernier étant trés soluble dans ’eau.

- Elimination de H,S : De nombreuses techniques existent, la plupart font intervenir un solvant
ou un oxyde de métal qui va physiquement ou chimiquement absorber le composé (Woolcock
and Brown, 2013).

Les installations de cogénération par gaz€ification de la biomasse sont trés peu répandues a 1’heure
actuelle. L’épuration du syngas reste le principal verrou dans le développement a grande échelle de ces
installations. Cependant, on peut mentionner trois unités, parmi les plus connues, dont le
développement a atteint le stade commercial (“CHP plants key figures - biochp.dk-teknik.dk”, 2014) :

- L’installation de cogénération par gazéification Harbogre au Danemark (“Harbogre, Denmark -
biomass gasification reference - B&W Vglund”, 2014) ;

Elle utilise le procédé de gazéification Babcock Wilcoxvplund couplé a deux moteurs a gaz. La
puissance thermique de I’installation est de 3,5 MWy, (combustible entrant). L’efficacité électrique est
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de 28 % et D’efficacité thermique de 53 %. La chaleur récupérée permet d’alimenter le réseau de
chaleur de la ville d’Harbogre. Elle a été mise en service en 1993, et a été considérée comme
installation commerciale en 1997. Depuis, elle a fonctionné sans interruption 8 000 heures par an;

- L’installation de cogénération par gazéification de Giissing en Autriche (“Thermal
gasification/FICFB Reactor - Giissing Renewable Energy GmbH”, 2014) ;

Elle utilise la technologie de gazéification FICFB couplée a un moteur a gaz. La puissance thermique
de I'installation est de 8 MWy,. Le moteur a gaz produit 2 MW, d’électricité tandis que 4,5 MWy, de
chaleur est récupérée pour le réseau de chaleur de la ville de Giissing. L’efficacité électrique de 1’unité
est de 25 % et Defficacité thermique de 56 %. Le gazéifieur a ét€ démarré en 2001, et le moteur en
2002, jusqu’a présent I’installation a fonctionné entre 7 000 et 8 000 heures par an.

- L’installation de cogénération par gazéification Lahti en Finlande (“Power Plant / Home / Lahti
Energia”, 2014) :

Elle utilise la technologie de gazéification Foster Wheeler couplé a un systeme chaudiere plus turbine
a vapeur. La puissance thermique de I’installation biomasse est de 50 MWy,

1.4.2. Cogénération par combustion du bois

La valorisation de la chaleur dégagée par la combustion directe du bois se fait dans un cycle
vapeur. Le bois est briilé dans une chaudiere, des échangeurs permettent de récupérer la chaleur au
niveau de la chambre de combustion et des fumées, pour produire de la vapeur haute pression et haute
température. La détente de cette vapeur dans une turbine, couplée a un alternateur, permet de produire
de I’¢lectricité. Lorsque la pression de vapeur est abaissée au-dessus de la pression atmosphérique,
entre 1 et 4 bars, on parle de turbine a contre-pression. Cela permet de garder suffisamment de chaleur
au niveau du condenseur pour alimenter un réseau de chaleur.

Les installations de cogénération par combustion directe du bois sont plus largement répandues
que celles par gazéification, bien que, jusqu’a présent, les chaudieéres biomasse aient été plus
amplement mises en ceuvre pour les besoins de chauffage collectif urbain ou industriel, sans
production d’électricité. On peut citer, a titre d’exemples :

- L’installation de cogénération par combustion Metz-Chambiere en France (“L’unité biomasse
de la centrale de Metz-Chambiere”, 2014) ;

La puissance thermique de I’installation est de 45 MWy, Elle produit 9,5 MW, d’¢électricité, et a un
rendement global de 80 %. Elle a été mise en service début 2013.

- L’installation de cogénération par combustion Assens District Heating au Danemark (“Assens
Fjernvarme A.m.b.a.”, 2014);

La puissance thermique de I’installation est de 18 MWy, Elle produit 5 MW, d’électricité avec un
rendement global de 88 %. Elle fonctionne depuis 1999.
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2. Cogénération par gazéification du bois: configuration
nominale

L’approche mise en ceuvre pour modéliser 1’installation de cogénération par gazéification du bois
est présentée en détail dans la section 2.2 qui reprend I’ Article-1 :

« Detailed process modeling of a wood gasification combined heat and power plant », par J. Francois,
L. Abdelouahed, G. Mauviel, F. Patisson, O. Mirgaux, C. Rogaume, Y. Rogaume, M. Feidt et A.
Dufour, publié dans Biomass and Bioenergy, vol. 51, pp. 68—82, en 2013.

La section 2.1 qui suit résume les grandes lignes de ce modele et donne les principaux résultats
obtenus, en prenant toutefois en compte les améliorations qui ont été apportées au modele depuis sa
publication. Ces améliorations sont par ailleurs plus amplement décrites dans 1’Article-2 (cf. § 3.2).
Ainsi, les résultats présentés dans la section 2.1 tiennent compte de I’intégration énergétique optimisée
par I’analyse Pinch. La derniere version du modele Aspen Plus est, par ailleurs, présentée dans
I’ Annexe 1-2 qui inclut le détail des corrélations et hypothéses mises en ceuvre.

2.1. En bref : modele et résultats

2.1.1. Description du systeme modélisé

Le procédé que nous avons modélisé est basé sur la technologie de gazéification TNEE (Deglise et
al., 1985) a laquelle est couplée un moteur a gaz, pour une puissance électrique de 10 MW.. Nous
avons choisi cette technologie car nous avions a notre disposition des informations sur les bilans
matiere et énergie, et un important travail de modélisation avait déja été réalisé par I’équipe Greener,
au sein du LRGP, sur ce procédé (Abdelouahed et al., 2012).

Un systéme d’épuration est placé en sortie du gazéifieur afin de séparer au maximum les
impuretés contenues dans le syngas et de refroidir ce dernier avant son entrée dans le moteur. L’ unité
de lavage comprend un cyclone, un craqueur catalytique a 1’olivine, un filtre & manche et un laveur a
I’eau. Une unité de régénération de 1’eau de lavage est couplée au laveur, et comprend un décanteur
pour les goudrons et une colonne d’absorption a 1’air pour les composés azotés et chlorés. Une partie
du syngas épuré est recyclée au sein du briileur afin de maintenir la température dans le compartiment
de gazéification ; les goudrons et 1’air chargé en impuretés issus du systéme de régénération y sont
également brilés. Le bois entre dans le gazéifieur avec une humidité absolue de 40 % et un sécheur est
placé en amont du gazéifieur pour abaisser éventuellement son humidité. La chaleur dégagée par le
moteur, ainsi que celle récupérée sur les fumées et le syngas, sont utilisées pour satisfaire les besoins
internes, le reste étant valorisé pour le réseau de chaleur. Un schéma du systeme modélisé est présenté
sur la Figure A1-1.

2.1.2. Modélisation sous Aspen Plus

La modélisation de ce systeme se fait sur le logiciel de simulation des procédés Aspen Plus. Pour
décrire les phénomenes se déroulant dans le gazéifieur et le moteur, des programmes Fortran externes
ont été utilisés. L utilisation de programmes externes, par rapport aux calculateurs Fortran internes a
Aspen Plus, permet notamment de mieux boucler les bilans enthalpiques. Par ailleurs, 1’intérét de ces
programmes est de pouvoir décrire plus finement les mécanismes de dégradation de la biomasse en se
basant sur des corrélations expérimentales et des données de la littérature, afin d’éviter les approches a
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1’équilibre thermodynamique trés souvent employées dans ce type de modele (cf. 2.2.1). En effet, les
approches a 1’équilibre ne permettent pas de prédire la composition en CH, et goudrons dans le
syngas, pas plus que les imbriilés de combustion au niveau du briileur et du moteur.

En quelques mots, les produits de pyrolyse issus de la dégradation du bois dans le compartiment
de gazéification sont prédits par des corrélations empiriques ; la gazéification du charbon ainsi que les
réactions secondaires sur le gaz de pyrolyse par des lois cinétiques ; les rendements en composés
gazeux azotés, soufrés et chlorés sont fixés d’aprés des données de la littérature, le reste se retrouvant
dans le charbon, y compris les cendres. Les rendements des produits de combustion du charbon et du
syngas dans le brileur, ainsi que ceux du syngas dans le moteur sont également fixés d’aprés des
données de la littérature. L’efficacité du dispositif d’épuration est fonction des efficacités de chaque
procédé : les efficacités des cyclones et filtres sont extraits des données techniques sur ces appareils ;
celles du reformage a la vapeur des goudrons par le craqueur catalytique sont spécifiques pour chaque
classe de goudrons et dépendent du type de catalyseur; enfin pour le laveur, les efficacités de
séparation des goudrons sont limitées par les rendements trouvés dans la littérature, alors que pour les
autres especes, ils sont définis d’apreés les modéles thermodynamiques intégrés a Aspen Plus.
L’hydrodynamique au sein des différents équipements n’a pas été prise en compte dans la
modélisation.

2.1.3. Intégration énergétique

Dans la derniére version du modéle, I’intégration des flux énergétiques est optimisée par une
analyse Pinch (Ressources naturelles Canada, 2003). La méthode Pinch est une démarche éprouvée et
reconnue qui permet de réduire la consommation d’énergie d’un systéme. Dans la Figure I-1 est
représenté le schéma du procédé tel que modélisé dans la configuration nominale, sans 1’intégration
énergétique. Cette étape permet de définir ’ensemble des flux sources, c’est-a-dire les flux qui
contiennent une quantité d’énergie potentiellement récupérable, et les flux puits, c’est-a-dire ceux qui
doivent étre chauffés. A partir de ces informations, nous avons tracé le diagramme des courbes
composites (Figure 1-2), qui définit le profil des besoins thermiques du procédé, représenté par la
courbe composite froide en bleu, et celui des sources de chaleur disponibles, représenté par la courbe
composite chaude en rouge. Sur le diagramme, la chaleur dégagée par le moteur n’est pas représentée
car nous avons supposé que cette chaleur était entierement destinée au réseau de chaleur.

Sur le diagramme, la courbe composite froide est placée par rapport a la courbe composite chaude
de sorte que I’écart minimum, AT,;,, entre les deux courbes soit de 20 °C. Cette valeur est choisie
comme la différence de température minimale acceptable entre deux courants traversant un échangeur.
Le point ol les deux courbes sont les plus rapprochées correspond au point de pincement, et se situe a
900 °C. Ainsi, afin d’optimiser les échanges de chaleur dans notre systéme, la chaleur d’un flux chaud
ayant une température au-dessus de 900 °C ne doit pas étre transférée vers un flux froid ayant une
température inférieure a 900 °C. Sur le diagramme, la zone 2 ou les deux courbes composites se
recouvrent, définit la puissance maximale d’énergie thermique qui peut &tre récupérée au sein du
procédé, et vaut 7,45 MW. La zone 1 et la zone 3 définissent, respectivement, les quantités minimales
de refroidissement et de chaleur qui doivent étre apportées par des utilités externes au procédé. On
trouve un besoin externe en refroidissement de 6,15 MW et un besoin externe en chaleur de 1,55 MW.
Dans la zone 1, on constate qu’une importante puissance thermique est disponible a basse température,
entre 400 et 100 °C, avec plus de 4 MW ; cette chaleur peut donc étre valorisée vers le réseau de
chaleur. Les besoins en chaleur du procédé, au niveau de la zone 3, sont des besoins treés hautes
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températures, compris entre 900 et 980 °C ; il est possible de combler ces besoins en briilant une
fraction du syngas, produit par I’installation, dans le brileur.
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Figure I- 1. Schéma du procédé sans intégration énergétique. Les puits, en bleu, et sources de chaleur, en
rouge, le long du procédé sont mis en évidence.
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Figure I- 2. Courbes composites froide et chaude de notre systeme.
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A partir de cette analyse, voici comment nous avons intégré les flux de notre procédé :

- Les besoins en chaleur du sécheur sont satisfaits par la chaleur contenue dans les gaz
d’échappement de 180 a 110 °C ; par celle contenue dans les fumées de 200 a 110 °C ; et par
celle contenue dans le syngas de 357 a 120 °C, qui permet de chauffer de 1’air a 200 °C ;

- Les besoins en chaleur pour préchauffer 1’air de combustion du briileur sont satisfaits par la
chaleur contenue dans le syngasg (syngasg correspond au flux de syngas retourné au gazéifieur
pour fluidiser le lit, voir Figure I-1) de 920 a 500 °C et par celle contenue dans les fumées de
9202403 °C;

- Les besoins en chaleur au niveau du brileur sont satisfaits en briilant une fraction de syngas
dans ce dernier (utilité « externe ») ;

- Les besoins en chaleur pour le craqueur catalytique sont satisfaits partiellement par la chaleur
contenue dans les fumées de 980 & 920 °C et par celle contenue dans le syngasg de 945 a
920 °C ; le reste est apporté en brilant une fraction supplémentaire de syngas dans le briileur
(utilité « externe ») ;

- Les besoins en refroidissement des fumées, de 403 a 200 °C et du syngas de 900 a 357 °C, sont
satisfaits en utilisant la chaleur pour le réseau de chaleur ;

- Les besoins en refroidissement de 1’eau de 65 a 30 °C et du syngas de 67 a 40 °C requierent
une utilité externe.

2.1.4. Performances du procédé

Nous présentons ici les principaux résultats obtenus en prenant en compte les modifications
apportées au modele depuis la publication de 1’ Article-1, et ’intégration énergétique.

La composition du syngas en sortie du gazéifieur, puis en sortie de 'unité¢ de lavage est
présentée dans le Tableau I-1. La composition en gaz non condensables en sortie du lit fluidisé double
est en accord avec les mesures effectuées par Deglise et al. sur le pilote TNEE (Deglise et al., 1985) ;
la quantité totale de goudrons produits dans la simulation est sensiblement plus élevée avec 273 contre
137kgh'. Le PCI est de I’ordre de 15 MJ Nm”, ce qui est en accord avec les qualités de syngas
communément admises avec la vapeur d’eau comme agent de gazéification, et également en accord
avec les mesures pilotes TNEE. Sur le procédé FICFB a Giissing, des concentrations de 1’ordre de
2 000 a 5 000 mg Nm™ ont été mesurées en sortie du lit double (Proll et al., 2005) ; nos concentrations
sont 3 a presque 8 fois supérieures a celles-ci. Cependant, cela s’explique du fait que le lit est un lit
d’olivine dans la technologie FICFB, qui va favoriser les réactions de craquage au sein méme du
gazéifieur. Toujours comparé a I’installation de Giissing, les concentrations en NH; et H,S sont
relativement semblables, avec 1 500 ppmv de NH; dans la simulation pour 1 100-1 700 ppmv, et
70 ppmv de H,S pour 130-170 ppmv (Proll et al., 2005).

On constate que la concentration en goudrons en sortie de gazéifieur est 150 fois supérieure a
celle admise en entrée des moteurs a gaz. Les teneurs en particules et en NH; sont également bien
supérieures aux recommandations. La combinaison du craqueur a I’olivine et du laveur a 1’eau permet
de réduire suffisamment les teneurs en NHj;, HCI, et en particules. Le craqueur permet méme
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d’augmenter 1égérement le PCI du syngas, en convertissant une bonne partie des goudrons en H, et

CO. Par contre, le taux de goudrons reste trop élevé ; la température de rosée des goudrons montre que

ceux-ci vont commencer a condenser en-dessous de 64 °C, alors que le syngas entre a 40 °C dans le

moteur.

Tableau I- 1. Qualité du syngas en sortie du gazéifieur et en entrée du moteur, aprés de 1’unité de lavage.

Qualité exigée (GE

Qualité du syngas Sortie Gazéifieur Entrée Moteur Jenbacher, 2009)
T (°C) 945 40 10-40
PCI (MJ Nm™) 15,2 16,0 >5.4
Non-condensables (% volumique sur gaz sec)
H, 20,9 435
(¢f0) 39,1 27.8
CO, 17,2 19,3
CH, 15,6 7,8
C,H, 5,1 1,5
C,Hg 0,45 0,03
H,0 (% volumique sur gaz humide) 48,4 12,1
Goudrons (mg Nm™ sur gaz sec)
non classé: C¢Hg 38 100 1 680
classe 2 : C¢HgO 0 0
classe 3 : C;Hg, CgHg 3392 100
classe 4 : C9H8, C|0Hg, C12H8, C|4H1()(a), C14H10(n) 11 100 254
classe 5 : CigHjo 746 0
Total (sauf C4Hy) 15 200 355 Erlo(i(v’n’(‘;golosl)c‘”k and
T de rosée des goudrons (°C) (ECN, 2012) 124 67 <35
Inorganiques (mg Nm™ sur gaz sec)
NH; 1150 0 < 100
HCN 156 79
H,S 100 64 <200
HCl 57 0 <30
Particules (mg Nm™ sur gaz sec) 27 400 0 <15
Air Sable Olivine Eau Huile Co, 13 700
co 25,2
82210 141 24 3900 0,46 ;‘;2 90722
-1 -1 -1 -1 -1 . s
kghrt kghr' kghr kg hr! kg hr ’ Hel 041
Fumees HCN  2,81x107
et Gaz NO 7:92
e d’échappement n,0 7,43x1072
: i Cogénération par z ! .
Bots! A 200 ke gazéification du bois 95 700 kg hrt ?gp 1,35><11222
) N ;
Bois ay?g(;i;eh . Dioxin  1,33x10°®
. T Cendres cov 5,62
Eau dans le bois
5440 kg hrt 2,4 0,46 3620 145 20 kg hrt
kg hr!  kghrt! kg hrt kg hrt K,0 11,9
. P,Og 1,67
Poussieres C 6,11
Olivine Huile usée Eauusée (filtres) N 0
S 0,14

Figure I- 3. Bilan mati¢re du procédé de cogénération, dans sa configuration nominale, pour une puissance de

10 MW,.

Le bilan matiere est présenté sur la Figure I-3, incluant les flux massiques des ressources

nécessaires pour faire fonctionner 1’installation, ainsi que les déchets qui en résultent. Le bois entre

avec une humidité absolue de 70 %. Une quantité importante d’air est utilisée au niveau du brileur et
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du moteur, le reste étant requis pour le séchage du bois, soit environ 30 % du total. Un apport en sable
est nécessaire pour compenser les pertes associées a I’entrainement des particules du lit dans le syngas
et les fumées. L’olivine doit étre changée réguliérement a cause de sa désactivation dans le craqueur.
L’huile du moteur est également renouvelée car elle s’encrasse au cours du temps. Enfin, de 1’eau
fraiche est alimentée en continu au laveur, équivalente a 10 % de la quantité totale utilisée. Les
particules et goudrons piégés dans les cyclones et filtres a manches constituent des déchets, référés
comme « poussiéres » sur la Figure I-3. L’installation génére également des cendres, et des fumées et
gaz d’échappement. Les concentrations en polluants en mg Nm™ dans :

- les fumées, sont: [CO] =200, [NO] =300, [N,O] =6, [SO,] =46, [HCI] =31, [HAP] =1,
[COV] =5, [dioxin] = 0,0001, [particules] = 28.

- le gaz d’échappement, sont: [CO]=650, [NO]=94, [N,O]=0, [SO,] =26, [HCI]=0,
[HAP] = 0,0055, [COV] = 150, [dioxine] = 0, [particules] = 0,0055.

Le bilan énergétique de I’installation est présenté sur la Figure I-4. La puissance thermique en
combustible est de 39 MW. Le rendement énergétique total du systeme est de 62 %, avec une
efficacité thermique de 38 % et une efficacité électrique de 24 % (en référence au PCI anhydre du
bois). La consommation électrique de I’installation équivaut a 7 % de sa production électrique. Les
pertes correspondent a la chaleur perdue au niveau du lit fluidisé double, en supposant que 1’échange
entre les deux compartiments n’est pas parfait ; au niveau du refroidissement de I’eau de lavage
recyclée et de celui du syngas aprés compression (avant d’entrer dans le moteur) ; ainsi que sur le
moteur. Les fumées et gaz d’échappement sont évacués a 110 °C, retenant ainsi un peu plus de 2 % de
1’énergie contenue dans le bois. Enfin, environ 20 % de I’énergie du bois est utilisée pour les besoins
en chaleur internes au systéme ; ces besoins sont satisfaits pour 64 % par la chaleur contenue dans les
fumées s’échappant du brileur a 980°C, pour 20 % par la chaleur récupérée sur les échangeurs
syngas ; pour 10 % par la chaleur contenue dans les gaz d’échappement ; et enfin pour 6 % par la
chaleur dégagée par la combustion du syngas pour maintenir le craqueur catalytique a 900 °C.

Fumées et gaz

Pertes d’échappement
3% 5% 6%

4TWh 7TWh 8TWh 35 TWh
—

a e [ 25%
100% £ 3 2
. @ . e
Bois 142 Twh NOR S 36 TWh  Electricité
anhydre U] 25%
Electricité 2Twh Cogénération par 53 TWh Chaleur
2% gazéification du bois 38%

Figure I- 4. Bilan énergie du procédé de cogénération, dans sa configuration nominale, pour une puissance de
10 MW,
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2.2. Article-1 (reproduction intégrale)

Francois J., Abdelouahed L., Mauviel G., Patisson F., Mirgaux O., Rogaume C., Rogaume Y.,
Feidt M. et Dufour A., Detailed process modeling of a wood gasification combined heat and
power plant, Biomass and Bioenergy, 51, 68-82, 2013.

A-1/ ABSTRACT

We provide the first process simulation able to depict a complete life cycle inventory of a biomass
gasification combined heat and power (CHP) plant. The model predicts the detailed mass and energy
balances, minor compounds emissions (such as NOx, SOx, aromatics, etc.). It is based on a
phenomenological approach for dryer, reactors (gasification and combustion) and scrubber modeling.
Process units are modeled with Aspen Plus® process unit models completed with dedicated Fortran
sub-models when more detail are required. The gasifier is a Dual Fluidized Bed (DFB). It is
decomposed in three sections, each describing the three main mechanisms occurring in the reactor:
wood pyrolysis, secondary reactions and char combustion. At the outlet of the gasifier, the complete
composition description of the syngas is predicted, which includes water, permanent gases, inorganics,
particles and tars (phenol, benzene, toluene, styrene, indene, naphthalene, acenaphthylene, anthracene,
phenanthrene, pyrene). Simulation results were validated against measurements from a pilot plant and
other literature data. A wet conventional syngas cleaning system for gasification plant, including
cyclones, catalytic tar cracker, syngas cooler, bag filters, water scrubber and wastewater treatment was
considered and modeled. The complexity of tar composition allows a reliable determination of tar dew
point. At the outlet of the cleaning system, syngas is burned in gas engines. Gaseous emissions (NOx,
SOx, etc.) of the gas engines and the DFB combustor are also handled by the model as well as ashes
and liquid waste. The predicted electrical and thermal efficiencies are 27 and 39 % respectively.

A-1/1. INTRODUCTION
A-1/1.1. BIOMASS POWER GENERATION SYSTEMS

Heat and power generation from biomass is considered as one of the main alternatives toward
sustainable development (Abbas et al., 1996; Werther et al., 2000). Ligno-cellulosic biomass is one of
the most attractive energy source because of its widespread availability and its renewable nature.
When used in efficient thermochemical conversion processes, biomass can advantageously replace
fossil fuels and therefore contribute to the reduction of greenhouse gases emissions.

Gasification is one of the most advanced processing routes to transform biomass into a valuable
fuel. Gasification converts biomass at temperatures over 700 °C to produce a gaseous mixture rich in
carbon monoxide (CO) and hydrogen (H,) called syngas. Syngas also contains carbon dioxide (CO,),
methane (CH,), water (H,O), and a large panel of hydrocarbons including tars, and inorganic
impurities in lower concentrations.

Syngas can be used in gas engines, turbines or fuel cells for power generation. Combined Heat and
Power (CHP) production can be achieved in integrated systems with an overall efficiency range
between 60 and 90 % (Faaij, 2006; Gustavsson, 1997; Papadopoulos and Katsigiannis, 2002). Internal
combustion (IC) gas engines are best suited for small and medium scale plants from 1 to 10 MW
(Bridgwater, 1995). Besides IC engines are more convenient and costless to settle than turbines.

23



Chapitre 1. Co-production d’électricité et de chaleur par combustion directe et par gazéification de la biomasse

Gasification CHP plants have not reached commercial stage so far, however lab and pilot scale
installations have demonstrated the high potential of the technology. The demo CHP plant Giissing
reflects one of the best available technology; an allothermal steam gasifier coupled with an IC engine
generates 2 MW of electricity and 4.5 MW of heat (for district heating) from 8 MW of biomass fuel
(Hofbauer et al., 2003; Proll and Rauch, 2007). A major barrier in biomass gasification unit
development lies in reducing tar content in syngas. Tars are responsible for clogging and damaging
process equipment and engines (Anis and Zainal, 2011; Zwart et al., 2009) and reduce the lifetime of
the installations.

A-1/1.2. BIOMASS POWER GENERATION SYSTEMS

Detailed mathematical modeling and simulation studies are necessary to predict the feasibility and
performance of new processes. Models provide qualitative and quantitative estimation of the main
inlet and outlet streams hence allowing further technical, economic or environmental evaluations.
Simulation approach is a valuable tool for helping decision makers.

Various models have been reported in literature concerning biomass gasification. Different
approaches have been used to represent the complex phenomena occurring in the gasifier. In a
nutshell, the gasifier is considered either as a one reaction zone or as the addition of several reaction
zones in which kinetic rate or thermodynamic equilibrium models are implemented (Puig-Arnavat et
al., 2010). Most studies are based on thermodynamic equilibrium approach (Hannula and Kurkela,
2010; Mathieu and Dubuisson, 2002; Nikoo and Mahinpey, 2008; Paviet et al., 2009). Syngas
composition is obtained by minimizing the Gibbs free energy. This method underestimates the yield of
CH, and does not account for the formation of higher hydrocarbons including tars, inorganic
impurities, or even char and ashes (Dufour et al., 2009; Jand et al., 2005). Other studies predict the
syngas composition from empirical correlations deduced from experimental data gathered at pilot
gasifier plants (Kinchin and Bain, 2009; Spath et al., 2005). This approach provides more accurate
results for a specific plant configuration and operating conditions, but cannot be extrapolated to other
systems. Some models are also based on theories about fluidization hydrodynamics (Authier, 2010;
Corella and Sanz, 2005; Kersten et al., 2005; Mansaray et al., 2000a, 2000b, 2000c; Radmanesh et al.,
2006). This approach usually leads to accurate predictions. However the large computation times
required for solving the system make it unsuitable for modeling a process in its entirety. Alternatively,
some authors followed a system modeling approach where the gasifier is decomposed into separate
zones, each one describing a specific process occurring in the reactor such as pyrolysis, gasification
and oxidation (Biagini et al., 2009; Hannula and Kurkela, 2010; Murakami et al., 2007; Ratnadhariya
and Channiwala, 2009). Equilibrium reactions, experimental correlations, or kinetic approach are
integrated in distinct reaction modules depending on chemical mechanisms. Proll et al. developed a
model of Dual Fluidized Bed (DFB) gasification process where they consider the char formation,
gasification and circulation through the two separate units of the DFB system (Proll and Hofbauer,
2008) and describe in detailed the char oxidation in the combustion compartment (Kaushal et al.,
2008a, 2008b). Mass and energy balance are based from measured data on the 8 MW demo plant
Giissing.

We previously developed a model of a DFB gasifier under Aspen Plus where equilibrium
reactions are totally avoided (Abdelouahed et al., 2012). In this model, pyrolysis and char oxidation
are described by detailed reaction schemes coded in external Fortran files, and where secondary
reactions of the pyrolysis gas and tars are described by kinetic laws (Abdelouahed et al., 2012).
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Comparison of the calculated syngas composition with experimental data gathered at the Tunzini
Nessi Entreprises d’Equipements (TNEE) process (Deglise et al., 1985) validated this method.

A-1/1.3. BIOMASS CHP PLANT MODELING

Studies concerning the modeling of a whole biomass CHP plant are more limited. Most of the
gasification process simulations for power generation concern integrated gasification combined cycle
(IGCC) plants using coal as base fuel (Emun et al., 2010; Ng et al., 2010). Perez-Fortes (Pérez-Fortes
et al., 2011) worked on the evaluation of a biomass IGCC plant. Their study focuses on the energetic
performance evaluation of the IGCC plants depending on the feedstock used (coal, petcoke or
biomass) and on the manner of using syngas for electricity or H, production. An accurate prediction of
the output streams was not the aim of the study except for CO, emissions. Consequently, the gasifier
was simply modeled using an equilibrium approach. Syngas cleaning unit was nevertheless considered
and included a Venturi water scrubber for NH; and HCI removal and an amine unit for H,S removal.
An advanced model was also developed by the National Renewable Energy Laboratory (NREL)
dedicated to the evaluation of a biomass conversion process through indirectly-heated gasifier for H,
and methanol production (Phillips et al., 2011). Damartzis (Damartzis et al., 2012) and Baratieri
(Baratieri et al., 2009) built models of biomass gasification unit coupled with IC engines. In both
studies, syngas production was modeled through chemical equilibrium approach. Gas cleaning was
considered as one step in both models: a 100 % removal efficiency for particles and inorganic
impurities was accounted for, along with vapor condensation during syngas cooling. These studies
represent comprehensive models of the overall power generation system but do not provide accurate
predictions of the whole CHP plant outputs. Such outputs are required for performing an advanced
process analysis or for determining an exhaustive Life Cycle Inventory (LCI) to be used for further
Life Cycle Assessment (LCA). Determining these detailed outputs is the aim of the present work.

A-1/1.4. AN INTEGRATED MODEL FOR ASSESSING BIOMASS CHP PLANT

The objective of the present work is thus to build a detailed model of a wood gasification system
coupled with an IC engine, including gas cleaning, wastewater treatment, heat integration, as well as
power production. An original method is used to estimate the detailed syngas composition at the outlet
of a DFB gasifier containing H,, CO, CO,, H,0, CH,, C,H,, C,H,, many tars species, NH;, HCI, H,S,
and solid particles (char, soot, sand and ashes) based on our previous work (Abdelouahed et al., 2012).
Syngas cleaning unit is described step by step and includes tar removal process, often not mentioned
in previous works due to the lack of data concerning tar composition in syngas. All the meaningful
utility streams are quantified, as well as all the gaseous emissions, liquid and solid wastes. The overall
mass balance will be further incorporated in LCA tool for a proper evaluation of the environmental
performance of a biomass CHP plant. The energy balance allows us to determine different energetic
efficiencies (cold gas efficiency, electrical efficiency, overall efficiency, based on wood LHV or total
energy input).

A-1/ 2. DESCRIPTION OF THE SYSTEM AND ITS MODELING
A-1/2.1. OVERVIEW OF THE MODELED WOOD CHP PLANT

The system choice (DFB gasifier, tar cracking, scrubber, IC engine) has been chosen in line with
the best available technology such as Giissing CHP plant. However our plant configuration differs
from the Giissing plant on 3 main aspects. Wood feedstock has higher moisture content and needs to
be dried. Sand is used as fluidization material in the gasifier instead of olivine. A fraction of recycled
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syngas is used as fluidization agent whereas steam is used at Giissing. As for the syngas cleaning unit,
the Giissing plant does not have a catalytic reformer whereas we consider one; and in the wet scrubber,
the absorbing agent is water in our system and not rapeseed methylester (RME).

The dual fluidised bed was taken from the Tunzini Nessi Entreprises d’Equipements (TNEE)
technology due to available mass and energy balances. This technology is no more commercialized.
Tar cracking (olivine) is chosen based on the detailed data from Devi et al. (Devi et al., 2005a, 2005b,
2005c¢) on reactivity and tar composition. The scrubber is based on water as a first step and this choice
is discussed in detail in section 2.1.3. IC engine is based on GE’s Jenbacher extensive feedbacks (GE
Jenbacher, 2012; Herdin et al., 2004; Teislev, 2004).

The plant configuration is illustrated in Figure A1-1. Briefly, wood chips are dried and supplied to
the DFB gasifier. Raw syngas is produced in the gasifier compartment while flue gas exits the
combustor compartment. Raw syngas is cleaned and cooled to meet IC gas engine quality
requirements. Clean syngas is burned in IC engines to produce 10 MW of electrical power. A fraction
of clean syngas is used as additional fuel to the combustor along with tar sludge. Heat is recovered
both for direct internal process needs and external district heating.
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Figure A1- 1. Overview of the wood gasification CHP plant.

A-1/2.1.1. Wood dryer

Wood chips with a moisture content of 40 % on wet basis are fed to the CHP plant through a
screw conveyer. Wood chips are then dried to the required wood moisture content of the gasification
technology — in our case 28 % (Deglise et al., 1985). The drying technology considered is a rotary
cascade dryer using flue gas and hot air as drying medium. Flue gas and air mixture are supplied to the
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dryer at 200 °C and exits at 110 °C while dry wood exits at 75 °C as suggested in Brammer and
Bridgwater study (Brammer and Bridgwater, 2002) regarding biomass dryer performance.

A-1/2.1.1. Gasification unit
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Figure Al- 2. Simplified scheme of the TNEE Dual Fluidized Bed gasifier.

The wood gasification technology is based on the TNEE reactor developed in France in the 80’s
(Deglise et al., 1985). The TNEE gasifier is an atmospheric DFB gasifier constituted of a dense Low
Velocity Fluidized Bed (LVFB) and a High Velocity Pneumatic Riser (HVPR) according to the
nomenclature of Xu et al (Xu et al., 2006). The schematic diagram of the TNEE gasifier is shown in
Figure A1-2. Wood chips are thermally decomposed in char and gas at 760 °C in the dense bed of the
LVFB reactor named Pyrolyser in Figure A1-2. Char is transported to the second reactor (HVPR) —
also named Char combustor — through the circulation of a fluidized sand bed. Char is oxidized at
980 °C in presence of air which leads to the formation of hot flue gas and ashes. The hot sand bed is
returned to the top of the LVFB reactor where a gas/solid contactor improves heat transfer between
descending sand bed particles and ascending pyrolysis gas in the Freeboard section (Figure A1-2). At
high temperature level (around 950 °C), pyrolysis gas compounds undergo thermal cracking reactions.
The fluidization of the LVFB reactor is achieved by recycling a mass fraction of 14 % of raw syngas
as explained in the TNEE report (Deglise et al., 1985). Air combustion is pre-heated in a gas/solid
contactor and heat from recycled syngas is indirectly recovered for the dryer through air.

A-1/2.1.3. Gas cleaning

Syngas cleaning and cooling — Gas quality specifications requirements for syngas use in an IC
engine are very strict (GE Jenbacher, 2009). The various contaminants present in the raw syngas such
as tars, inorganic compounds and entrained solid particles have to be removed for proper syngas use in
downstream process equipment.
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Conventional syngas cleaning for IC engine application is wet gas cleaning (Goransson et al.,
2011; Hasler and Nussbaumer, 1999; Zwart, 2009). The use of water as absorbing agent in wet
scrubber is the most widespread existing technique in gasification plant (Dogru et al., 2002; Koppatz
et al., 2009; Malkow, 2004) despite the poor absorption efficiency of water regarding aromatic tars. In
order to decrease the tar content in syngas, it is better to place a catalytic tar reformer operating at high
temperature level (around 900 °C) prior to the wet cleaning system. Catalysts as olivine are mostly
recommended in biomass syngas tar crackers due to their strong attrition resistant property and low
cost (Abu El-Rub et al., 2004; Dayton, 2002; Kuhn et al., 2008).

The following purification arrangement is implemented in our study (Figure Al-1): I- a cyclone
for large solid particles removal, II- an olivine catalytic tar cracker for tar reduction (900 °C), III- a
cooling step to reduce syngas temperature to 120 °C, IV- a bag filter for small particles and condensed
tar removal (120 °C), V- a water scrubber for NH;, HCI and tar removal (120 to 40 °C).

Flue gas (from combustor) cleaning — A bag filter is placed before exhausting the flue gas to the
atmosphere for removing ashes, as well as entrained sand and unburnt char in lesser amount (Khan et
al., 2009).

A-1/2.1.4. Wastewater treatment

A wastewater treatment is introduced to clean and reuse the water exiting the wet scrubber, hence
limiting water consumption and disposal. A settling tank for removing tars, combined with an air
stripper for separating inorganic pollutants and traces of tars, is considered (Rabou et al., 2009).
Stripped air is used as combustion air in the Char combustor compartment while tar sludge is used as
fuel. Such a design is aimed to limit pollutant emissions to the environment (Rabou et al., 2004).

A-1/2.1.5. IC engine

It is considered that the production of 10 MW of electric power is achieved through five
GE’s Jenbacher gas engines of type JM 620 in parallel (GE Jenbacher, 2012), each with a specific
electrical power output of 2 MW as the one installed at the Giissing plant (Proll and Rauch, 2007).

A-1/2.1.6. Heat recovery

Internal use — Heat contained in the hot flue gas (980 °C) is entirely recovered for process
equipment needs (Figure A1-1). First, heat is used to maintain the catalytic tar reformer at 900 °C, and
then heat is used to pre-heat the combustor air at 650 °C. Flue gas is then used as a drying agent in the
wood dryer and exits at 110 °C. Heat from raw recycled syngas cooling (sand bed fluidization) is used
to heat air for wood dryer. Heat recovered from syngas cooling (cleaning unit) is also partially used for
heating dryer air.

District heating — The remaining heat from syngas cooling (cleaning unit) is used to heat water
from 80 to 105 °C for external district heating. Thermal energy delivered by IC engine as well as heat
recovered from exhaust gas cooling are also directed to district heating.

A-1/2.2. PROCESS MODELING
A-1/2.2.1. Process model simulator

The Aspen Plus® process simulator is a commercial flowsheeting software widely used for the
modeling, design and process optimization in steady state. It calculates the required mass and energy
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balances. It also contains various modules that describe the thermochemical phenomena in predefined
equipments. Fortran files can be linked to modules to describe reactions more precisely hence
allowing an accurate prediction of complex schemes.

A-1/2.2.2. Model settings

Thermo-physical property methods — RK-Aspen is used as base and property methods for the CHP
plant model. ELECNRTL is used as property method for the wet scrubber module. RK-Aspen
equation-of-state property model is recommended to describe the thermo-physical properties of
hydrocarbon mixtures and light gases (Aspentech, 2010). It is particularly suitable for gas processing,
including gas plants, and provides good results in high temperature regions. ELECNRTL is an
electrolyte property method that can handle very low and very high concentrations (Aspentech, 2009).

Solids definition — Wood and char are defined as non-conventional components from their
respective ultimate and proximate analysis. Carbon (C), hydrogen (H), oxygen (O), nitrogen (N),
sulfur (S), chlorine (CI) and ashes are considered in the wood and char description. Ashes are also
defined as a non-conventional component with an ash content set to 100 %. Ashes composition is not
handled.

Wood composition is extracted from literature (ECN, 2014) while char composition is determined
from correlations (Dufour et al., 2009) and mass balances. Wood and char characteristics are given in
Table 1.a (Channiwala and Parikh, 2002; Dufour et al., 2009). Wood as non-conventional component
is anhydrous; wet wood is then modeled as the combination of a non-conventional component and
water. Non-conventional components enthalpies are calculated using HCOALGEN method based on
Boie’s correlations related to proximate and ultimate analyses (Boie, W., 1953). Heat capacity for char
is adjusted from Raznjevik et al. correlation (Raznjevic, 1976). High heating value (HHV) of wood
and char are calculated according to Channiwala et al. correlation (Channiwala and Parikh, 2002) as
given in Table Al-1 Sand, olivine and solid carbon (soot) are defined as solid conventional
components. Sand formula is SiO, and olivine is composed of 50 % MgO, 42 % SiO, and 8 % Fe,0;
(Abu EI-Rub et al., 2008).

General assumptions

- Hydrodynamic aspects in the DFB reactor, catalytic tar cracker and water scrubber have not
been taken into account.

- Heat losses in process equipments are assumed negligible.

- All input components (wood, air, sand, olivine, oil) are assumed to enter the CHP plant at
15 °C and 1 atm.

- Air composition is set as follow: 21 % O,, 78 % N,, 1 % H,O (molar fraction). Air is
ventilated at 1.2 bar before being processed. The polytropic efficiency of ventilators is set to
80 % and mechanical efficiency to 98 %.

- The gas engine is modeled as a black box: the thermodynamic cycle or mechanical aspects are
not investigated.
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Table Al- 1. Characteristics of wood feedstock and char.

Moisture Ash C H (0] N S Cl LHYV gany. basis
% on wet % % % % % % % MJ kg!
basis

Wood 40 0.9 48.6 6.0 44.3 0.14 0.02 0.005 18.1

Char - 5.3 88.7 1.0 4.7 0.26 0.05 0.008 31.3

Correlations for calculating the C, H, O composition of char in Pyrolyser (Abdelouahed et al., 2012), with T in K.
C/100 = —2.4977.1077 x T? 4+ 0.000660002 X T
H/100 = 1.6601.1077 X T? — 4.0765.10™* x T + 0.260630036
0/100= 1—(a+b)
High Heating Value (HHV) and Low Heating Value (LHV) of wood and char (Channiwala and Parikh, 2002), with HHV and
LHV in MJ kg'1 and Ash, C, H, O, N, S, mass fraction in %.
HHV =0 .3491 X C + 1.1783 x H + 0.1005 X S — 0.1034 X O — 0.0151 X N — 0.0211 X Ash

H
LHV = HHV — 2.442 x 8.936 X 100

A Particle Size Distribution (PSD) is considered for wood, char, sand and soot components as
detailed in Table A1-2 (ADEME, 2005; Fryda et al., 2008).

Table Al- 2. Particle Size Distribution (PSD) of solid components.

d,, mm PSD, %

Wood Char Sand (Fryda et al., 2008) Soot (ADEME, 2005)
0-107° - - - 10
10°-10° - - - 60
102-5%107 - - - 20
5%107 - 0.02 - - - 10
0.02 - 0.05 - - - -
0.05-0.125 - -
0.125 - 0.250 - 25 61 -
0.250 - 0.425 - 25 27 -
0.425-0.6 - 25 1 -
0.6-1 - 25 - -
1-10 100 - - -
It is assumed that dCHAR ~ 0.1 x dW()()D

A-1/2.2.3. Model description of the different CHP units

Wood drying — The schematic structure of the dryer model is illustrated in Figure A-3. The
electrical power required for screw conveyer and dryer is estimated on the basis of the correlations
used in the NREL simulator (Spath et al., 2005). A power requirement of 723.18 kW for 2000 t day™
of anhydrous feed is assumed for screw conveyer while 25 hp (horsepower, equivalent to 18.4 kW) are
needed for operating the wood dryer. The dryer is modeled as a combination of Flash2 and Heater
blocks. First, wet wood stream is split into an anhydrous wood stream and a water stream. Anhydrous
wood stream is heated to 75 °C. Water stream is partially evaporated in a Flash2 block at 75 °C to
reach the expected dry wood moisture content. Steam is then heated to 110 °C before being mixed
with the exiting flue gas and air. At the inlet of the dryer, air is mixed with flue gas to reach a
temperature of 200 °C. An additional air stream heated at 200 °C is supplied to the dryer. The amount
of air is calculated to provide enough heat to the dryer (heat to dryer in Figure A1-3). Air is heated
with recovered heat from recycled syngas (recy. syn. cool. in Figure A1-3) and syngas (syn. cool. in
Figure A1-3) cooling steps.
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Figure A1- 3. Schematic structure of the wood dryer model.

DFB gasifier — The DFB gasifier model is essentially based on the model developed by
Abdelouahed et al. (Abdelouahed et al., 2012). In this model the DFB reactor is decomposed in three
distinct sections, each describing the three main phenomena occurring in the gasifier: wood pyrolysis,
wood gas thermal cracking and char combustion.

For the present work, however, a few improvements were made to the Abdelouahed et al. model
(Abdelouahed et al., 2012). First, N, S and CI elements were added to the composition of wood in
order to account for the formation of inorganic impurities associated with wood gasification.

Besides, two additional modules were written, one to describe the tar mixture composition and one
to include syngas and tar sludge combustion in the char combustor. The amount of syngas fueled to
the combustor is calculated to fulfill the heat requirement of the char combustor. The main
modifications and extensions are described in the next paragraphs. The schematic structure of the
gasifier model is illustrated in Figure A1-4.

Wood pyrolysis and char gasification in Pyrolyser — The Pyrolyser is modeled with a Aspen
Plus® RYield block and pyrolysis correlations are encoded in a Fortran file. Mass yields for the
gaseous components are calculated as a function of reactor temperature (760 °C). The empirical
correlations used in the pyrolysis module predict the gas composition for a biomass exclusively
composed of C, H and O and are those of Abdelouahed et al. (Abdelouahed et al., 2012). The
production of NH3, H,S and HCI due to the presence of inorganic compounds is determined from an
elemental mass balance on N, S and CIl. It is assumed that a mass fraction of 32 % of N (Winter et al.,
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1996), 46 % of S (Knudsen et al., 2004) and 28 % of Cl (Jensen et al., 2000) initially present in wood
remain in the solid pyrolysis product. The amount of char produced during pyrolysis is then adjusted
to satisfy the input/output mass balance of the pyrolysis. Char ultimate composition in C, H, O is
calculated according to Dufour et al. correlations (Dufour et al., 2009) as provided in Table Al-1.
Char ultimate composition in N, S, Cl is deduced from the N, S, Cl elemental mass balance. Char
gasification is also considered and is modeled using the kinetic approach of Abdelouahed et al.
(Abdelouahed et al., 2012). At the outlet of the Pyrolyser module, the gaseous mixture is composed of
H,, CO, CO,, H,0, CH,, C,H,, C,Hg, tars including benzene (C¢Hg), phenol (C¢HeO), toluene (C;Hg)
and naphthalene (C,¢Hg), and inorganic compounds such as NHj, H,S and HCI. The Fortran Pyrolyser
subroutine also gives char yield with its elemental composition including ash.
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Figure A1- 4. Schematic structure of the gasification unit model.

Tar cracking in Freeboard — The gas mixture is thermally cracked in the Freeboard section. The
Freeboard section is modeled with an Aspen Plus® RPlug block where thermal cracking reactions and
kinetics are explicitly described. A temperature of approximately 960 °C is reached in the Freeboard
due to the hot sand bed recirculation. Homogeneous and catalytic (with char as catalyst) cracking
reactions kinetics are considered in the model as detailed in the Abdelouahed et al. (Abdelouahed et
al., 2012). Residence time for the gaseous compounds is set to 1.4 s as suggested by the TNEE pilot
configuration. Homogeneous reactions include cracking of tars in lighter hydrocarbons, as well as
water gas shift reaction (Bustamante et al., 2005, 2004; Jess, 1996; Morf et al., 2002). Heterogeneous
reactions account for catalytic tar and CH, cracking on entrained char particles within sand bed as well
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as char gasification (Abu El-Rub et al., 2008; Barrio et al., 2008; Dufour et al., 2009). The residence
time of char is supposed equal to the residence time of the gaseous components.

Tar composition improvement — At the outlet of the Freeboard, the calculated tar mixture is
composed of C¢Hg, C;Hg and CoHg. Only these three compounds were considered in the gasifier
model to enable us to follow a kinetic approach in the Freeboard section (Abdelouahed et al., 2012).
Yet, at the outlet of the gasifier, syngas quality evaluation requires a detailed tar composition,
especially regarding class 4 and 5 (classification according to the Energy research Centre of the
Netherlands ECN) that largely contribute to the high dew point of tars mixture, and so to the fouling
problems in downstream process (Rabou et al., 2009). As an accurate composition of tars at the outlet
of the TNEE pilot was not measured, it was decided to adjust the tar composition according to that
measured at the Giissing gasifier (Pfeifer and Hofbauer, 2008). Naphthalene (C,oHg) mass flow is split
in styrene (CgHg) — class 3; in indene (CyHs), acenaphtylene (C,,Hs), phenanthrene (C,4sH,o,) and
anthracene (C4H,¢,) — class 4; and in pyrene (C;sH;¢) — class 5. The split fractions are given in Figure
A1S-1. Particles, including char and sand, are assumed to be entrained in the syngas up to 20 gm™
(normal conditions: T=0 °C, P =1 atm) (Hofbauer et al., 2003).

Char and syngas Combustor — Char and clean syngas and tar sludge are oxidized with air in the
HVPR reactor. For modeling, the HVPR reactor is decomposed into two Aspen Plus® modules: a
RYield block for the char combustion and a RStoic block for the syngas and tar sludge combustion
(Figure A1-4). A temperature of 980 °C is imposed in both combustion reactors to match the TNEE
operating conditions. Air is supplied at 650 °C with an air-to-fuel ratio (ER) of 1.2. ER is defined as
the ratio of air used to the stoichiometric amount of air required for the combustion of a given amount
of fuel. In the RYield block, a Fortran subroutine describes the char combustion reaction. The
combustion equation predicts the formation of CO, NOx, SO,, HCN, HCI and ashes from the char
composition, as shown in Equation 1:

CaHbOCNdSeleAShg + Vo2 02 + VN2in N2
+ Vyeny HCN + Vypoy Ny + g Ash + CqHp, 0/ NgiSe, Cly,

where CoH,O0.NgS.ClgAsh, is the molecular formula of the char at the outlet of the gasifier

compartment, and Cq,Hp,O¢,Ng,Se,Cly, the molecular formula of the unburnt char.

The ratio of CO/CO, in the flue gas is based on Kaushal et al. measurements (Kaushal et al.,
2008a, 2008b) realized at the outlet of the char combustor at the Giissing plant. The amount of NOx
and HCN formed during char combustion is taken from Winter et al. (Winter et al., 1996) experiments
on biomass char combustion. It is worth noticing that the work from Winter et al. (Winter et al., 1996)
dealt with biomass char oxidation in bubbling fluidized bed whereas char is oxidized in a riser in dual
fluidized bed configuration. Yet we did not find more suitable data on NOx emission for char
oxidation in a riser. It is assumed that char is converted with a mass fraction of 95 % in the reactor. In
the RStoic block, a combustion equation is set for each component present in the recycled clean
syngas. The ratio of CO/CO; is the same as the one set in the Char combustor. It is assumed that
100 % of NH; is converted in NOx, that 1 % of N, is oxidized to NOx as well, that all H,S is
transformed into SO,, and that HCI is not oxidized. It is assumed that 2 % of the PAH contained in
fuel are not burned. The formation of soot is also considered. At the outlet of the Combustor, the
following gaseous compounds are found: CO,, H,O, CO, SO,, NO, N,0O, HCN, HCI, PAH (including
naphthalene, acephthylene, anthracene, phenanthrene and pyrene), N,, and O,. Unburnt char, sand and
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soot are assumed to be entrained with a mass fraction of 0.01 % within the flue gas while ashes are
assumed to be completely entrained.

Heat balances in the gasifier — Sand is the heat-carrier from char combustor to gasification
reactor. In the simulation, the amount of circulating sand is adjusted to maintain a temperature of
760 °C in the Pyrolyser. Pyrolyser and Freeboard are adiabatic reactors and Combustor is a fixed
temperature reactor (see (Abdelouahed et al., 2012) for more details). Fresh sand is added to
compensate sand losses.

Flue gas cleaning — Particles entrained within flue gas are removed in a bag filter modeled with an
Aspen Plus® Sep block as presented on Figure A1-3. The particles removal efficiency of the bag filter
is given in Table A1-3 (Giordano, 1998; Hasler and Nussbaumer, 1999; Rabou et al., 2009; Spath et
al., 2005).

Table Al- 3. Operating conditions, efficiencies and correlations in cleaning equipment modules.

Cyclone

Catalytic tar reformer

Bag filter

Wet scrubber

Temperature (°C)

Pressure drop (kPa)

Efficiencies (% on weight basis)

960
0.5 (Giordano,
1998)

960 — 840
0.2 (Spath et al., 2005)

120
1.5 (Giordano,
1998)

120 -30
0.6 (Giordano,
1998)

Particles
50_ 80 80 (Hasler and
d<5um . Nussbaumer, 100
(Giordano, 1998) 1999)
80— 95 80 (Hasler and
5<d<20pum (Giordano, 1998) Nussbaumer, 100
’ 1999)
95_99 80 (Hasler and
d>20pum . Nussbaumer, 100
(Giordano, 1998) 1999)
Light hydrocarbons
CH, - 20 (Spath et al., 2005) - -
C,H, - 50 (Spath et al., 2005) - -
C,H, - 90 (Spath et al., 2005) - -
Tars -
89.4 (Devi et al., 2005a, 35 (Rabou et
Unclass CoHe - 2005¢) i al., 2009)
100 (Devi et al., 2005a, 72 (Rabou et
Class 2 CeHeO 2005¢) i al., 2009)
93.6 (Devi et al., 2005a, 28 (Rabou et
Class 3 CoHy , CsHs - 2005¢) . al., 2009)
Class 4 CoHs, CiHg, CpHg 85.1 (Devi et al., 2005a, 12\1511 fiiﬂgefnd 69 (Rabou et
CHyy 2005¢) 192‘)9) ’ al., 2009)
Class 5 _— ) 99.9 (Devi et al., 2005a, 12\1511 s(sl—ll)zfllge:nd 50 (Rabou et
165210 2005¢) 1999) ’ al., 2009)
Impurities _
NH, - 70 (Spath et al., 2005) - 99 O
H,S - - - 179
HCI - - - 100 @

Efficiencies are defined as follow, where mCxHy is the mass flow stream in kg s™' of the CH, component:

Celly i B

X(%) =

Me, Hy in

“Mout o 100

Reforming reactions implemented in the catalytic tar reformer (Spath et al., 2005):
Steam reforming: C,Hy, + x H,0 — x CO + (x + %) H,

1
NH3_)EN2+_H2

Water gas shift:

3
2

C0+H20 d C02 +H2

9 Water scrubber efficiencies for NH;, HCI and H,S are calculated from ELECNRTL property model in Aspen®
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Syngas cleaning unit — A detailed description of the syngas cleaning unit model is presented in
Figure A1-5. The model includes particle separation with cyclone, tar cracking, syngas cooling, finest
particles and condensates removal with bag filter, organic and inorganic impurities removal through a
water scrubber and syngas compressor.

Cyclone for particles separation — The cyclone is modeled with a Sep block. A calculator block is
implemented to define the cyclone efficiency depending on the PSD of the various solids present in
the syngas. The cyclone efficiency is detailed in Table A1-3.

Catalytic tar reformer — The model for the catalytic tar cracker is taken from the NREL model
(Spath et al., 2005). Steam reforming reactions of all hydrocarbons, water gas shift reactions and
ammonia decomposition are represented in an Aspen Plus® REquil reactor (see Table Al-3). A
Fortran calculator controls the conversion efficiencies of the different components. The conversion
efficiencies and reactions set in the Equilibrium reactor are listed in Table A1-3. Tar conversion
efficiencies using olivine catalyst are based on Devi et al. empirical results (Devi et al., 2005a, 2005b,
2005c). Results regarding decomposition of naphthalene on pre-treated olivine — olivine heated with
air at 900 °C during 10h — are considered for the tar class 4 conversion efficiency (Devi et al., 2005a).
The conversion efficiencies for the different tar classes obtained with olivine at 17 % (Devi et al.,
2005c) are adjusted to obtain the assumed conversion efficiencies using pre-treated olivine with
reference to class 4. The benzene conversion efficiency is supposed higher than that of class 4 but
lower than that of class 3. For lighter hydrocarbons and NHj, the cracking efficiencies are based on
experimental results gathered at NREL’s bench-scale thermo catalytic conversion system and NREL’s
Thermochemical Pilot Process Development Unit (Spath et al., 2005).

Syngas cooling — The syngas cooling is modeled with a Heater block. The temperature is lowered
to 120 °C.

Bag filter for particles and condensates removal — The bag filter is modeled with a Sep block. The
particles and condensates removal efficiencies are based on Hasler and Nussbaumer studies (Hasler
and Nussbaumer, 1999) and are given in Table A1-3. It is assumed that only naphthalene and higher
tars compounds are partially removed by the bag filter.

Water scrubber for tars, NH; and HCI removal — An original feature of the present work is the
modeling of the water scrubber. The wet scrubber is modeled as an adiabatic Flash2 block. Gaseous
NH;, HCl and H,S compounds are absorbed in water in considering electrolytic reactions. The
absorption efficiencies are calculated from the Aspen Plus® ELECNRTL model. The amount of water
supplied to the Flash2 block is adjusted to have a syngas temperature at the outlet of the scrubber of
35 °C. Most of the water is recycled from the internal wastewater treatment unit. A small amount of
fresh water at 15 °C is added in order to increase the vapor condensation in the water scrubber and so
to reach a 75 % syngas relative humidity at the inlet of the gas engine. Tar species are also absorbed in
water scrubber. However, as Aspen Plus® absorption model overestimates tars absorption in water,
empirical tar absorption efficiencies in water were preferred. The scrubbing efficiencies for the
different tar classes are then based on Rabou et al. experimental results (Rabou et al., 2009). Tars
absorption efficiencies set in the Flash2 block are given in Table A1-3. NH;, HCI and H,S removal
efficiencies calculated by Aspen Plus® in the given operating condition are also reported.

Syngas compression — Syngas is compressed up to 1 bar in a Compressor block to compensate for
upstream pressure losses. An isentropic efficiency of 80 % is assumed for the compressor. Afterwards,
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syngas is cooled down to 40 °C using a water cooling stream in a Heater block to match the syngas
quality requirements for use in IC engine (GE Jenbacher, 2009).

heattodryer o ... ...y HEAT TO DISTRICT
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Figure A1- 5. Schematic structure of the syngas cleaning unit model.

Wastewater treatment and reuse — The model for the wastewater treatment unit is depicted in
Figure A1-5. The settling tank is modeled with two Aspen Plus® modules. A Sep block is used to
remove the solid particles with 100 % efficiency. An adiabatic Flash3 block is used to separate tars
from water. The air stripper for inorganic pollutants and tar traces decontamination is modeled with an
adiabatic Flash2 block. Ambient air is supplied to the Flash2 block. The amount of air is calculated to
fit the air requirement of the Combustor (gasification unit). Stripped air is then directly sent to the
combustor. Clean water is almost entirely reused in the wet scrubber. A small amount is purged to
avoid water accumulation in the scrubber due to steam condensation.

Syngas combustion in IC engine — IC gas engine is modeled as a black box represented by a User2
block in the Aspen Plus® simulation as shown in Figure A1-6. Air is supplied to the engine with an
ER of 1.7 as given as the best engine performance (Herdin et al., 2004). A Fortran subroutine
computes the exhaust gas composition. A global syngas molecule of formula C,H,O.NyS.Cl; is
calculated based on the syngas composition at the inlet of the engine and a combustion equation is
defined based on this “lumped” pseudo-component. The amount of CO is defined from the CO
emission values reported by Herdin et al. regarding the performance of GE’s Jenbacher engine with
wood gas, thatis 4 g m™ (normal conditions) (Herdin et al., 2004). It is considered that all the nitrogen
contained in the fuel generates NOx (NO and N,O). Thermal NOx are also generated during syngas
combustion. The amount of thermal NOXx is estimated based on the data gathered in the Herdin report
specifying that 15 % of the total NOx weight are thermal NOx (Herdin et al., 2004). The formation of
tar compounds is also considered. From Teislev report (Teislev, 2004), C,oHg concentrations of
3-5ug m” and PAH concentrations of 1-2 ug m~ (normal conditions) are measured at the outlet of a
wood gas engine. PAH are not precisely described and are assumed as a mixture of C;,Hs, Ci4Hiqp,
Ci4Hyp, and Ci¢H;p. Chlorine products are also estimated in this work as being distributed in HCI,
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dioxin and furan. The distribution of chlorine compounds is arbitrary due to the lack of experimental
data. The sulfur contained in the fuel is assumed to be totally oxidized in SO,. The electricity and heat

generated by the gas engine are calculated based on the electrical (Tlez_eng) and thermal (r]th_eng)
efficiencies of a GE’s Jenbacher J620 gas engine (GE Jenbacher, 2012) with 1¢; ¢ng = 42 % and

Nth_eng = 43 %. Electrical and thermal efficiencies are defined as follows:

n _ Wengine

el_eng — .
LH Vanhy.syn * manhy.syn

n _ Qengine

th - .
ena LH Vanhy. syn * manhy. syn

where LHV,ppy syn (MJ kg") is the LHV of dry syngas and Maphy.syn (kg s) the mass flow rate of dry
syngas at the inlet of the gas engine. The engine performance is given for an exhaust gas temperature
of 180 °C. The amount of wood supplied to the CHP plant is adjusted to have an electrical output of
10 MW. Oil consumption is accounted for in the simulation. The amount of oil used in the gas engine
is calculated based on the oil tank volumic capacity of five GE’s Jenbacher engine of 2 MW each (GE
Jenbacher, 2006) combined with the oil service life (Herdin et al., 2004). Oil needs to be frequently
changed because of over-acidification. A Heater block is placed on the exhaust gas stream to recover
heat from 180 to 110 °C for district heating.
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Figure Al- 6. Schematic structure of the IC gas engine model.
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A-1/2.3. EVALUATION OF PROCESS EFFICIENCY

The energetic performance of the CHP plant can be evaluated from cold gas efficiency and
electrical, thermal and CHP efficiencies. The cold gas efficiency (7ge) is defined as the ratio of the

energy contained in dry syngas (Qanhy_ syn) to the energy contained in anhydrous wood

(Qanhy. wood) such as:

Qanhy. syn — manhy. syn * LHVanhy. syn

Necge .
Qanhy. wood = manhy. wood * LHVanhy. wood

Conventionally the electrical (1g7ec), thermal (1qp.,) and overall efficiencies (-yp) of a CHP plant
are calculated with reference to the LHV of anhydrous wood, and are defined as follows:

_ Wengine
Nelec = 7
Qanhy. wood

with Wengine (MW) the electrical output of the IC engine;

_ Qaistheat
Nther =
Qanhy. wood

With Qgist heat (MW) the heat provided to the District heating network;

Wengine + Qdist.heat

NcHp = -
Qanhy. wood

Net efficiencies can also be defined in accounting for electrical and thermal power demand. According
to this definition, efficiencies can be described as follow:

77elecnet -

Wengine - Winput

Qanhy. wood

_ Qaist.neat — Qinput
771:hernet - -

Qanhy. wood

77CHP_net= nelec_net + nther_net

With Qinput (MW) the external heat requirement for the CHP plant (if any) and Winput (MW) the

electrical requirement for the CHP plant.

The LHV of syngas and wood are both evaluated according to the Channiwala correlation
(Channiwala and Parikh, 2002).

A-1/ 3. RESULTS
A-1/3.1. SYNGAS QUALITY FROM GASIFIER TO ENGINE

A-1/3.1.1. Syngas properties at the outlet of the DFB gasifier

The composition of syngas at the outlet of the gasifier is detailed in Figure A1-7. The molar
fractions on a dry basis of the main constituents are 20.9 % H,, 41.2 % CO, 15.9 % CO, and 14.8 %
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CH,. It contains 35.8 g m™ of benzene; 0 g m> of tar class 2; 2.4 g m™ of tar class 3; 11.2 g m™ of tar
class 4 and 0.75 g m™ of tar class 5; with a total tar amount of 50 g m™ (normal condition, dry basis).
The inorganic impurities account for 5.5 g m™ while entrained solid particles reach 20 g m™ (normal
condition, dry basis). The syngas moisture content is of 31 %. The syngas composition obtained from
our model was validated against the syngas composition measured at the outlet of the TNEE gasifier
as illustrated in Figure A1S-2 (Deglise et al., 1985). The amount of tars (including benzene) was
measured on the TNEE pilot at 56 g m™ and the model predicts 50 g m~ (normal condition, dry basis)
hence demonstrating the consistency of the model.

Concerning the validation of the NH;, H,S and HCI content, literature data are scarcer. At the
Giissing plant, NH; and H,S concentration were measured at approximately 1,000 — 2,000 ppmv and
130 —170 ppmv (dry basis) respectively (Hofbauer et al., 2003). ECN measurements on raw syngas at
the outlet of a 500 kW gasifier gave concentrations of 4,000 ppmv for NH; and 100 ppmv for H,S
concentrations on dry basis (Rabou et al., 2004). The amount of NHj is directly linked to the amount
of N initially present in the biomass. In our simulation, NH; concentration at the outlet of the DFB
gasifier reaches 6,960 ppmv which is quite higher than literature data values, however conclusions can
hardly be drawn since the initial N content is not specified in those works. H,S concentration value
from our simulation is typical with 95 ppmv (dry basis). The amount of particles entrained with the
syngas was set to match the Giissing values (Hofbauer et al., 2003).

The LHV of raw syngas on anhydrous basis (before cleaning) is estimated at 13.4 MJ m™ (normal
condition), or 12.5 MJ kg™, based on the Channiwala correlation. At the Giissing plant, the LHV of
raw syngas ranges between 12.9 and 13.6 MJ m™ (normal condition, dry basis) (Hofbauer et al., 2003).
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Figure Al- 7. Raw syngas composition (a) regarding permanent gases on wet basis (b) regarding
contaminants.
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A-1/3.1.2. Efficiency of the syngas cleaning unit

The evolution of the permanent gases composition in syngas after the tar reformer and after the
water scrubber is given in Figure A1S-3. The reforming reactions increase the proportion of H, in
syngas by a factor two. This result agrees with that obtained in the NREL simulation (Spath et al.,
2005). The volumic amount of steam is reduced from 31 to 15 % in the tar reformer and from 15 to
6 % in the water scrubber. Tars (excluding benzene) and other contaminants (inorganic compounds
and particles) reduction along the different cleaning steps is presented in Figure A1S-4. Tar class 3, 4
and 5 are considerably reduced in the tar reformer from 14.2 to 3.8 g m™ (normal condition, dry basis)
and decrease up to 2.05 g m” after water scrubber. Benzene is also reduced from 35.8 to 2.6 g m™ and
from 2.6 to 1.7 g m™. Particles are almost completely removed after the cyclone and are definitely
eliminated in the water scrubber. NHj is reduced in the tar reformer from 5.3 to 1.08 g m> (normal
condition, dry basis). In the water scrubber, HCI is totally removed; the mass content in NH; is
reduced from 98.8 % while the H,S mass content is almost not affected with only 1.1 %.

The aim of the cleaning unit is to sufficiently reduce syngas contaminants to match the syngas
quality requirements for its use in a gas engine. Raw and clean syngas qualities obtained in the
simulation were compared with the GE’s Jenbacher recommendations (GE Jenbacher, 2009) and
results are reported in Table A1-4 (ECN, 2012; GE Jenbacher, 2009). At the outlet of the gasifier, raw
syngas quality is clearly improper for direct use in IC engine excepted regarding S content. After wet
purification arrangement, syngas quality regarding N, Cl, S, and particles content, as well as relative
humidity and temperature, is proper for use in IC engine. Nevertheless, the specification regarding the
tar dew point is not achieved, with 70 °C instead of 35 °C despite the important tar decrease. Yet, this
result is not really surprising since previous experimental works already predicted the limit of water as
scrubbing agent to sufficiently reduce syngas tar dew point (Phuphuakrat et al., 2011; Rabou et al.,
2009; Zwart et al., 2009).

Table Al- 4. Syngas quality requirements from GE’s Jenbacher and syngas properties at the inlet and outlet
of the cleaning system.

Syngas quality ~ Syngas bef. cleaning Syngas aft. cleaning

Syngas properties Units requirements (GE Synl (Fig. Al-5) Syn7 (Fig. AI-5)
Jenbacher, 2009)
Temperature °C 10 - 40 960 40
Relative humidity % <80 - 75
LHV MIJ kg! >7 12.5 13.8
Dust, particles mg kWh': <5 4,400 0
S with oxi-catalyst mg kWh’ <20
without oxi-catalyst mg kWh! <70 283 276
Cl with oxi-catalyst mg kWh'! <2 91 ¢ .
without oxi-catalyst mg kWh! <10 ’ races
NH; mg kWh'! <5 1,060 4
Tar dew point °C <35 126 70

Tar dew point is determined from the ECN thersites complete model (ECN, 2012)

The upstream catalytic tar cracker placed for counterbalancing the poor efficiency of water
scrubber shows limitations. The use of a catalyst with higher tar decomposition efficiencies should be
investigated. From our simulations, tar dew point would drop to 50 °C if a tar class 4 conversion
efficiency of 97.3 % instead of 85.1 % was achieved.

Several works also suggest replacing water with oil-based absorbents as in the OLGA process
developed by ECN or as at the Giissing plant where a Rape Methyl Esther (RME) scrubber is
implemented. Tar removal efficiency up to 99 % (mass-substance basis) have been achieved with the
OLGA system hence reducing the tar dew point to 10 °C instead of 180 °C with the common water
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scrubber (Zwart et al., 2009). The major disadvantages of the oil-based scrubber are the cost and
management of the generated liquid waste and the environmental impact of the oil-based solvent
production. In further work, water will be replaced in our simulation to compare both cleaning system
performance and pollutant emissions attributed to each process.

A-1/3.2. GLOBAL INPUT/OUTPUT OF THE BIOMASS GASIFICATION CHP PLANT

The global input/output of the system are detailed in Figure A1-8. The operation of the CHP plant
requires air for dryer, combustor, engine and stripper; sand for DFB gasifier; olivine for tar reformer
and oil for gas engine. Electricity is also required for air ventilators, syngas compressor, wood screw
conveyer and rotary dryer. The main pollutant emissions are from flue and exhaust gases. The CHP
plant also produces ashes, particles and condensates from cyclone and bag filter (syn. part. filter on
Figure A1-8), used oil and waste water. Direct stripped air and tar sludge emissions are avoided while
burning them in the combustor. Flue gas and exhaust gases contains CO,, CO, NOx, SOx, Cl
compounds, PAH and fine particles that could cause serious environmental and human health burdens.
Pollutant concentrations in flue gas are found as follows: [CO,] = 413 g m>, [CO] = 3,900 mg m>,
[NOx] = 7,200 mgm>, [particles] = 0.05mgm>, [SO,] = 115mgm>, [HCI] = 30 mgm>,
[PAH] =25 mg m> (normal condition, with reference to 6 % O2 on dry basis). Pollutant
concentrations in exhaust gas are as follow: [CO,] = 353 gm’3, [CO] = 6,500 mg m>, [NOx] =
1,400 mg m>, [particles] = 100 mg m>, [SO,] = 56 mg m>, [PAH] = 0.01 mg m” (normal condition,
with reference to 5 % O, on dry basis).

The explicit determination of resources and emissions associated to the CHP plant operation forms
a rigorous Life Cycle Inventory (LCI) that can be further used for performing a comprehensive Life
Cycle Assessment (LCA). We thus plan to study scenario options such as direct releasing of stripped
air and tar sludge to environment instead of burning them in the combustor, using oil absorbent instead
of water in the wet scrubber, or changing the catalyst in the tar reformer. The environmental
performance of the biomass gasification CHP plant could then be accurately predicted depending on
plant configuration, and compared to conventional fossil fuel power plant.

A-1/ 3.3. ENERGETIC PERFORMANCE OF THE CHP PLANT

The CHP plant provides 10.3 MW of electricity and 13.3 MW of heat for District heating from
31.0 MW of wood (with reference to LHV on wet basis) or 34.4 MW (with reference to LHV on
anhydrous basis) (Figure A1-8). A total electrical input of 0.9 MW is required; 7 % of the electricity
consumption is for the screw conveyer and the dryer, 4 % for syngas compressor and the rest for the
air ventilators. Heat is recovered from flue gas, exhaust gas, syngas and engine. Heat from flue gas is
first used for maintaining the tar reformer at an average temperature of 900 °C — syngas enters at
960 and exits at 840 °C. Flue gas exits the tar reformer exchanger at a temperature of 860 °C after
delivering 1 MW of heat. Flue gas is then used to pre-heat combustor air to 650 °C giving 3.32 MW.
At the outlet of the air/flue gas exchanger, flue gas temperature reaches 360 °C. Flue gas is then sent
to the dryer where 11 kg s of air is required to drop gas mixture temperature to 200 °C. The total heat
requirement for dryer is 2.1 MW including water evaporation and sensible heat of streams. Flue gas at
200 °C provides 0.2 MW. Heat is then also recovered from the recycled syngas cooling (bed
fluidization) step from 960 to 500 °C with 0.3 MW and the remaining 1.6 MW is recovered from the
syngas cooling step (see Figure Al-1 and -3). The total heat recovered when cooling syngas from 840
to 120 °C is 3.3 MW. The 1.7 MW of heat that is not used for internal needs is then used to heat water
from 80 to 105 °C for District heating. Heat for District heating is also recovered from engine with
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10.5 MW and exhaust gas cooling with 1.1 MW as shown in Figure A1-8. The amount of clean syngas
(syngasR) directly consumed in the combustor corresponds to a mass fraction of 12.6 % of the total
clean syngas. Syngas and tar sludge combustion generates 3.3 MW of heat.

In the configuration studied, the cold gas efficiency (77c.) is 84 % when considering the energy
content of clean syngas. With reference to the anhydrous wood energy content, the electrical (#.),
thermal (#,,,) and overall (ycyp) efficiencies of the CHP plant are 30 %, 39 % and 69 %, respectively.
When considering the electrical input, the net efficiencies of the plant are as follows: #gecner = 27 %;
Niner-net = 39 905 Ncrp-nes = 66 %.

Although the simulated processes differ, we thought useful to compare these results to published
CHP efficiencies. At the Giissing plant, the net electrical efficiency is 25 %, the net thermal efficiency
56 %, and the overall net efficiency 81.3 % (Hofbauer et al., 2003). Our model predicts a better
electrical efficiency (2 % higher) but a lower thermal efficiency (17 % lower). The higher thermal
efficiency obtained at the Giissing plant compared to the one calculated here is most probably due to
the flue gas heat that is mostly recovered for district heating at the Giissing plant (no dryer nor tar
reformer) whereas, in our system, the flue gas heat is entirely used for internal needs. In our
simulation, if we consider that no heat is required for dryer nor tar reformer, thermal efficiency would
increase up to 50 %. On the 11 % of thermal efficiency increase, there is 2 % for tar reformer to
maintain it at 900 °C because of endothermal reactions of tar steam reforming and 9 % for dryer that is
common because wood was assumed at 40 % moisture content (on wet basis). Baratieri et al.
(Baratieri et al., 2009) estimated an electrical efficiency of 31.1 % with reference to LHV and an
overall efficiency of 73 % for a biomass DFB gasifier coupled with IC engine, which are quite close to
our results.
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Figure A1l- 8. Global mass and energy balance of the wood gasification CHP plant obtained from the Aspen
Plus® simulation.
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A-1/ 4. CONCLUSION

The aim of this work was to predict precise mass and energy balances (including pollutant
emissions) of a CHP biomass gasification plant from biomass dryer to gasifier, gas cleaning and IC
engine. Dedicated Aspen Plus® models with Fortran sub-models were specifically developed for some
process units (wood pyrolysis, char combustion, tar composition improvement, syngas combustion in
engine).

Results were obtained for a plant configuration assumed close to the current state-of-the-art plant.
Wood is dried using internal heat from flue gas and syngas cooling step. A syngas rich in H, and CO,
21 % and 42 % (molar fraction) respectively, with an energy content of 12.5 MJ kg™ is produced in an
atmospheric DFB gasifier. A purification arrangement consisting of a cyclone, bag filter, olivine
catalytic tar reformer and a water scrubber is used to clean the syngas in order to reach syngas quality
requirements at the inlet of a gas engine. According to our results, this conventional cleaning system
failed to sufficiently reduce the syngas tar dew point (70 °C instead of 35 °C), while the other
contaminants are well removed. 10.3 MW of electricity and 13.3 MW of heat are produced from the
biomass CHP plant from 34.4 MW of anhydrous wood (31 MW of wet wood). A cold gas efficiency
of 84 % is obtained. The electrical and thermal net efficiencies are respectively 27 % and 39 %, and
the net overall efficiency is 66 %.

All input and output mass and energy streams are explicitly determined and form a detailed Life
Cycle Inventory (LCI). We plan to implement this inventory in a LCA tool to properly determine the
environmental impacts associated to wood gasification CHP plant and to optimize its design.

A-1/ 5. SUPPLEMENTARY MATERIALS
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Figure A1S- 1. Distribution of tars from the initial naphthalene composition in the syngas in mass %.
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Figure A1S- 2. Comparison of simulation and TNEE results regarding syngas composition in permanent
gases at the outlet of the DFB gasifier on dry basis.
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Figure A1S- 3. Evolution of syngas composition in permanent gases throughout the cleaning system.

7 @
% 14000 2
2 £
2 2
= ]
§ 13000 g P
£ 3000 z
-] Oclass 5 = 20
S S 10 i X
= Oclass 4 = @ particles
g 2000 Bclass 3 g @ HCl
R E
Py ) O H,S
£ E s 2
2 1000 D D ) O NH,
0 5 H = _
> %] ") o > > ) o
N &
& & & o S & & &

Figure A1S- 4. Evolution of the syngas composition throughout the cleaning system (a) regarding tars (b)
regarding inorganic contaminants and particles (synl —raw syngas; syn2 — after cyclone; syn3 - after tar
reformer; syn5 — after bag filter; syn6 — after wet scrubber).
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3. Influence des parametres opératoires sur les performances du
procédé de gazéification

Dans la section 2 précédente, nous avons présenté la démarche mise en ceuvre pour modéliser
I’installation de cogénération par gazéification du bois. Nous avons pour cela défini une configuration
nominale dans laquelle le gazéifieur fonctionne dans les mémes conditions que le pilote TNEE et dans
laquelle le syngas est épuré au travers d’un craqueur a I’olivine et d’un laveur a I’eau, ces dispositifs
étant des systemes éprouvés a I’échelle commerciale.

Cependant, il n’existe pas a 1’heure actuelle de consensus sur le dispositif de lavage du syngas a
mettre en place ; celui-ci dépendant fortement de la qualité du syngas, et donc de la technologie de
gazéification, et de son application. A partir de nos résultats de simulation, nous avons constaté que
cette configuration nominale ne permettait pas d’obtenir une qualité de syngas suffisante pour utiliser
celui-ci dans un moteur sans risque pour ce dernier. A la suite de ce travail, nous avons donc voulu
tester différentes configurations de I’installation, notamment en changeant la température au sein du lit
de gazéification, et en testant un catalyseur et un solvant plus performants en termes d’élimination des
goudrons, afin d’en étudier 1’effet sur la qualit¢ du syngas. Nous avons également voulu analyser
I’effet de ces paramétres sur les rendements électrique et thermique du procédé. L’influence de
I’humidité du bois en entrée du systéme, du degré de séchage, ainsi que de la possibilité de produire
plus d’électricité en valorisant une partie de la chaleur disponible dans une turbine & vapeur, sur les
rendements du procédé est également étudiée. Les rendements sont calculés d’un point de vue
énergétique et d’un point de vue exergétique — 1’exergie permettant de rendre compte de la qualité de
1’énergie disponible dans les différents courants du procédé.

Cette analyse des parametres sur les performances du procédé de cogénération est plus largement
décrite dans la section 3.2 qui reprend 1’ Article-2 :

« Modeling of a biomass gasification CHP plant: Influence of various parameters on energetic and
exergetic performance », par J. Francois, G. Mauviel, M. Feidt, C. Rogaume, Y. Rogaume, O.
Mirgaux, F. Patisson et A. Dufour, publié dans Energy Fuels, vol. 27, pp. 7398-7412, en 2013.

Dans la section 3.1 qui suit nous résumons ce travail et en présentons les principales conclusions.
3.1. En bref : parametres étudiés et performances du systéme

3.1.1. Les différentes configurations étudiées

Nous avons étudié huit configurations, en plus de la configuration nominale. Nous présentons ces
différentes configurations dans le Tableau I-2. Chaque configuration se base sur la configuration
nominale, dans laquelle un parametre varie. Les configurations A jouent sur I’humidité du bois et le
taux de séchage ; dans les configurations Al et A2, il n’y a pas de séchage forcé au sein du procédé,
par contre dans le cas A2, le bois a été séché plus longtemps de facon naturelle, avant son entrée dans
I’installation de cogénération, pour atteindre 30 % d’humidité au lieu de 40 % (base humide) dans le
cas Al, soit 43 % et 67 %, respectivement en humidité absolue ; dans le cas A3, le bois est alimenté
avec 30 % d’humidité (base humide), puis est séché dans le procédé pour atteindre 15 % d’humidité
(base humide), soit 18 % en humidité absolue. Les configurations B font varier la quantité de sable qui
circule dans le lit fluidisé double par rapport au cas nominal, faisant ainsi varier la température dans le
compartiment de gaz€ification ; dans B1, la quantité de sable est moins importante, ce qui réduit la
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température, tandis que dans B2 elle est plus importante, augmentant alors la température. Dans la
configuration C, un catalyseur plus performant pour le craquage des goudrons, soit un catalyseur au
nickel (Depner and Jess, 1999), remplace celui a 1’olivine. Dans la configuration D, un solvant ayant
plus d’affinité avec les goudrons, soit une bio-huile (Rabou et al., 2009), est choisi comme agent de
lavage au niveau du laveur. Enfin, dans la configuration E, une partie de la chaleur disponible sur le

procédé est utilisée pour produire plus d’électricité au sein d’une turbine a vapeur, au lieu de la
valoriser entierement vers le réseau de chaleur.

Pour chacune de ces configurations, nous avons calculé les bilans maticre, énergie et exergie.
Nous avons ainsi pu comparer les résultats en termes d’efficacité de lavage, et ¢galement d’efficacités
énergétique et exergétique par rapport a la configuration nominale.

Tableau I- 2. Configurations étudiées du procédé de cogénération par gazéification.

Parametres Humidité base

Hurmdlte. humide Quantité de sable Catalyseur Agent  de -
base humide . . lavage dans Valorisation de la
. du bois: Hg circulant dans dans . .
. > du bois : Hg . . laveur chaleur disponible

Configuratio P .~ Entrée gazif. craqueur -

Entrée cogé. ‘ humide

gazéifieur

Nominale 40 % 30 % 21 XMypis anhydre Olivine Eau Réseau de chaleur
Al 40 % 40 % 21 XMppis anhydre Olivine Eau Réseau de chaleur
A2 30 % 30 % 21 XMypis anhydre Olivine Eau Réseau de chaleur
A3 30 % 15 % 21xMpois anhydre Olivine Eau Réseau de chaleur
Bl 40 % 30 % 16Xy is anhydre Olivine Eau Réseau de chaleur
B2 40 % 30 % 26XMpois anhydre Olivine Eau Réseau de chaleur
C 40 % 30 % 21 XMppis anhydre Nickel Eau Réseau de chaleur
D 40 % 30 % 21 XMppis anhydre Olivine RME Réseau de chaleur
E 40 % 30 % 21xIipois anhyare  Olivine Eau LG L G

et turbine a vapeur

Mipgis anhydre €St 1€ flux massique de bois anhydre, en kg s, entrant dans le compartiment de gazéification.

3.1.2. Performances du systeme

D’aprés nos cas d’étude, nous avons trouvé, comme expliqué dans 1’ Article-2, que 1’option la plus
favorable en termes de qualité de syngas est de placer un craqueur au nickel en aval du gazéifieur,
combiné a un laveur a I’eau (cas C).

En effet, le catalyseur au nickel permet de convertir plus efficacement les goudrons ainsi que le
NHj; (voir Tableau I-3) et, bien qu’employé seul, il ne permette pas d’atteindre la qualité de syngas
exigée par le moteur, il y parvient en combinaison avec le laveur a I’eau. Nous constatons également
que le craqueur au nickel convertit fortement le CHy, et que la composition du syngas est plus riche en
H, et CO qu’avec le craqueur a I’olivine, ce qui augmente son PCI & 17,8 MJ Nm™ contre 16 MJ Nm™
dans la configuration nominale.

Le laveur a I’huile permet également d’abaisser fortement les teneurs en goudrons, cependant
’association d’un craqueur a 1’olivine et d’un laveur RME (cas D) donne de moins bons résultats que
celle d’un craqueur au nickel et d’un laveur a I’eau (cas C).

Par ailleurs, la température dans le lit de gazéification ne semble pas étre un facteur déterminant
quant a la qualité du syngas, dans les conditions étudiées, bien qu’une température plus élevée favorise
le craquage thermique des goudrons au sein du gazéifieur et donc diminue leur teneur en sortie du
gazéifieur (cas B2) ; et inversement (cas B1).
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Tableau I- 3. Composition du syngas, pour ses principaux constituants, le long du systeme d’épuration en
fonction des différentes configurations ayant une influence sur sa qualité.

Syngas Nominale Bl B2 C D

H, (%vol. sur gaz sec) 20,9 21,0 21,0 21,0 21,1
5  CO (%vol. sur gaz sec) 39,1 373 41,2 39,0 39,0
9% CO;, (%vol. sur gaz sec) 17,2 20,1 14,8 17,3 17,2
\g CHy (%vol. sur gaz sec) 15,6 14,7 16,0 15,6 15,6
;‘3 H,0 (%vol. sur gaz humide) 48,4 492 48,3 48,4 48,3
‘£ Goudrons® (mg Nm™ sur gaz sec) 15200 18 400 13457 15 200 16 500
S T rosée goudrons (CC) 124 125 126 124 125

NH; (mg Nm™ sur gaz sec) 1150 1200 1125 1150 1140

H, (%vol. sur gaz sec) 43,3 427 43,7 52,1 433
5 CO (%vol. sur gaz sec) 27,7 27,1 27,9 31,9 27,7
g CO, (%vol. sur gaz sec) 19,2 20,8 18,5 13,7 19,1
g CHy, (%vol. sur gaz sec) 8,0 7,6 8,1 0,8 8,0
o H,0 (%vol. sur gaz humide) 28,9 30,7 28,1 23,2 28,7
£ Goudrons* (mg Nm™ sur gaz sec) 1190 1420 1068 470 1280
« T rosée goudrons (OC) 30 82 79 44 31

NH; (mg Nm™ sur gaz sec) 219 232 214 12 218

H, (%vol. sur gaz sec) 43,5 43,0 44,0 52,2 43,4
.. CO (%vol. sur gaz sec) 27,8 27,2 28,0 31,9 27,8
§ CO; (%vol. sur gaz sec) 19,3 20,9 18,5 13,7 19,1
S CHy(%vol. sur gaz sec) 7,8 7.4 79 0,8 7.9
.2 H,0 (%vol. sur gaz humide) 12,1 12,1 12,1 12,1 0,8
;5) Goudrons® (mg Nm™ sur gaz sec) 355 445 308 111 84

T rosée goudrons (OC) 67 63 67 37 64

NH; (mg Nm™ sur gaz sec) 0 0 0 0 153

*La quantité de goudrons n’inclut pas le benzéne.

Le rendement énergétique est plus particulierement affecté par I’humidité du bois et son degré de
séchage (cas A), et par la valorisation de la chaleur disponible (cas E). On rappelle que le rendement
énergétique de I’installation, calculé sur la base du PCI de bois anhydre, est de 62 %, avec 24 %
d’efficacité électrique et 38 % d’efficacité thermique dans sa configuration nominale, en prenant en
compte uniquement la chaleur valorisée sur le réseau de chaleur.

Les rendements énergétiques globaux de 1’installation sont logiquement les plus élevés lorsqu’il
n’y a pas de séchage forcé dans le procédé (cas Al et A2); le rendement total est alors augmenté de
7-10 % par rapport au cas nominal. Une humidité plus faible en entrée du gazéifieur, par séchage
naturel ou forcé, se traduit par une augmentation de 1’efficacité électrique. Ainsi, alimenter le
gazéifieur avec du bois ayant une humidité de 40 % (base humide) diminue I’efficacité électrique de
3 %, tandis celle-ci est augmentée de 3 % si ce dernier entre avec une humidité de 15 %, comparé au
cas a 30 % d’humidité. Le meilleur rendement électrique est obtenu avec la turbine a vapeur, ou il est
augmenté d’environ 5 %. Par contre, cette derniere option diminue de fagon significative le rendement
thermique, perdant plus de 10 % par rapport au cas nominal ; le séchage forcé résulte également en
une diminution du rendement thermique.

Le rendement exergétique global de I’installation est de 31 %, avec 20 % d’efficacité électrique et
11 % d’efficacité thermique, dans sa configuration nominale. Ces rendements sont calculés sur la base
de I’exergie chimique du bois anhydre, le détail des calculs exergétiques est décrit dans la section
A-2/2.2.1.
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Le rendement exergétique le plus élevé est trouvé lorsque la chaleur récupérée sur le syngas et les
fumées est valorisée dans une turbine a vapeur (cas E), permettant alors de produire 2 MW
d’¢électricité supplémentaire ; les rendements deviennent alors 24,5 % pour la production d’électricité
et 11 % pour la production de chaleur. Le rendement exergétique est par ailleurs favorisé lorsque
I’humidité du bois en entrée du gazéifieur est minimisée. Avec 15 % d’humidité (base humide), le
rendement de I’installation atteint 33 %, avec 23 % de rendement électrique (cas A3).

On remarque, pour I’ensemble des configurations étudiées, que la plus grande destruction
d’exergie se produit lors de la transformation du bois dans le gazéifieur et, en second, lors de la

combustion du syngas dans le moteur.
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Figure I- 5. a) Bilan matiére du procédé de cogénération, dans sa configuration de référence, pour une
puissance de 10 MWe b) Bilan énergie du procédé c) Bilan exergie du procédé.

Au vu de ces résultats, nous avons défini une nouvelle configuration de référence pour la suite de
notre travail. Dans cette configuration, le bois entre directement avec une humidité de 30 % (base
humide), soit 40 % en humidité absolue. On suppose alors que le bois est séché naturellement jusqu’a
cette teneur sur un site de stockage avant d’étre alimenté vers la cogénération. On choisit de ne pas
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abaisser plus I’humidité du bois dans 1’enceinte du procédé, afin de maximiser le rendement total du
procédé. Nous aurions également pu choisir de forcer le séchage du bois jusqu’a une humidité de 15 %
(base humide) afin de favoriser la production d’électricité. Au niveau du gazéifieur, le débit de sable
circulant entre les deux compartiments est celui de la configuration nominale, les performances du
procédé étant tres peu affectées par ce parametre. Le systéme de lavage est modifi¢ afin d’atteindre la
qualité de syngas exigé : il comprend alors un cyclone, un craqueur catalytique au nickel, un filtre a
manche et un laveur a I’eau. Enfin, dans le but de conserver une configuration « standard », nous
préférons valoriser entierement la chaleur vers le réseau de chaleur, plutdt que d’en utiliser une partie
dans une turbine a vapeur.

Les bilans matiere, énergie et exergie sont présentées pour cette configuration de référence sur la
Figure I-5. La puissance thermique de I’installation est de 41 MW. Le rendement énergétique global
est de 68 %, avec 23 % d’efficacité électrique et 45 % d’efficacité thermique. Le craqueur au nickel
demande plus d’énergie pour étre maintenu a 900°C que le craqueur a I’olivine : 1,7 MW en plus, qui
doit étre fourni par la combustion du syngas. Cela explique la baisse de rendement électrique comparé
a la configuration nominale. L’absence de séchage augmente par contre nettement le rendement
thermique. Le rendement exergétique est de 32 %, avec 20 % pour la production d’¢électricité et 13 %
pour la production de chaleur.

3.2. Article-2 (reproduction intégrale)

Francois J., Mauviel G., Feidt M., Rogaume C., Rogaume Y., Mirgaux O., Patisson F. et
Dufour A., Modeling of a biomass gasification CHP plant: Influence of various parameters on
energetic and exergetic performance, Energy Fuels, 27, 7398-7412, 2013.

A-2/ ABSTRACT

This paper presents a theoretical assessment of energy, exergy and syngas cleaning performances
in a biomass gasification combined heat and power (CHP) plant with varying operating parameters.
The analysis is carried out using a detailed model of a biomass gasification CHP plant developed with
Aspen Plus®. The model describes: wood drying and gasification in a dual fluidized bed (DFB)
reactor, syngas cleaning as well as combustion in a gas engine for electricity production. Heat is
recovered from the CHP system for internal needs and for district and domestic water heating. An
accurate prediction of tar and inorganic contaminants is developed for proper modeling of syngas
cleaning efficiency. The influence of wood moisture content, drying conditions, flow rate of the sand
circulating in the DFB reactor, catalyst and scrubbing agent efficiencies, as well as additional
electricity production through steam turbine on the overall process performances is studied. Based on
the comparative analysis of nine case studies, it is found that the highest energetic efficiencies are
obtained when forced drying is not implemented in the CHP system. Lowering the inlet wood
moisture content with natural drying (energy-free) prior to the CHP plant improves the electrical
efficiency. An overall energetic efficiency of 74 % (23 % electric, 51 % thermal; based on the lower
heating value of wood on anhydrous basis) is then reached with wood fed at 30 % moisture content.
The best exergetic efficiency is reached when wood (naturally dried to 30 %) is dried further to 15 %
by forced drying in the CHP plant and when some of the high temperature heat is recovered for
electricity production via steam turbine instead of district heating. In this case, the overall energetic
efficiency is 63 % (32 % electric, 31 % thermal). This model is a useful tool to assess process design
improvements and life cycle inventory.
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A-2/1. INTRODUCTION

With the increasing interest in sustainable development, renewable energies are among the world’s
fastest-growing energy sources (International Energy Outlook 2013, 2013). Biomass, as a carbon-
sourced fuel, is receiving particular attention (Cherubini and Strgmman, 2011; Jankes et al., 2012). For
the production of power, biomass gasification is seen as the most promising thermochemical
processing route, as it offers higher electrical efficiency compared to combustion or pyrolysis
(Maniatis, 2008). Gasification produces a syngas mainly composed of H,, CO, CH,4, CO,, H,O and in
lesser amounts, light hydrocarbons (C,), inorganic and condensable (tar) compounds. Syngas is
effectively used in combined cycle gas turbines (GT) (Bengtsson, 2011) or internal combustion (IC)
(Ahrenfeldt et al., 2013) gas engines downstream a cleaning arrangement for heat and electricity
generation. However, operational problems, like bed material agglomeration in the gasifier due to
inorganic compounds (Kirnbauer et al., 2013), and downstream equipment fouling due to tar
condensation, as well as economic concerns, are some of the major barriers preventing the commercial
development of gasification plants (Sadhukhan et al., 2009; Vitasari et al., 2010). Yet, some
installations have been successfully operated (Maniatis, 2008), like the CHP Giissing gasifier plant
(Bolhar-Nordenkampf et al., 2002; Hofbauer et al., 2003) (Austria) that has performed around 7500
annual operating hours since 2002 (“Thermal gasification/FICFB Reactor - Giissing Renewable
Energy GmbH,” 2014), and the CHP Harboore plant (Denmark) (Lundtorp, 2008) with 8000 annual
operating hours since 2003 (“Harboere, Denmark - biomass gasification reference - B&W Vglund,”
2014).

In order to optimally design such complex processes and predict their performances, simulation
tools have been developed. Hence, numerous models were proposed to describe the gasification unit
(Puig-Arnavat et al., 2010). Energetic and exergetic analyses were also carried out to optimize the
gasifier design and operating parameters depending on biomass type and final syngas use (Hosseini et
al., 2012; Karamarkovic and Karamarkovic, 2010; Karamarkovic et al., 2012; Mathieu and Dubuisson,
2002; Pfeifer et al., 2009; Prins et al., 2007; Ptasinski et al., 2007).

Recently, the energetic and exergetic performances of biomass integrated systems, from biomass-
to-energy, were also investigated. Some studies focused specifically on the optimization of biofuel
production, such as synthetic natural gas (SNG) (Gassner and Maréchal, 2009; Jurascik et al., 2009;
Vitasari et al., 2010), hydrogen (Kinchin and Bain, 2009; Ptasinski, 2008) or even methanol and
Fischer Tropsch biodiesel (Ptasinski, 2008). Other works examined the efficiency of electricity and
heat generation in large combined cycle (gas and steam turbine) facilities (Baratieri et al., 2009;
Bhattacharya et al., 2011; Damartzis et al., 2012; Escudero et al., 2012; Faaij et al., 1997; Pellegrini
and de Oliveira Jr., 2007; Pérez-Fortes et al., 2011, 2009; Sadhukhan et al., 2009). Few works
considered small to medium-scale power production in internal combustion (IC) gas engines (Baratieri
et al., 2009; Brown et al., 2009).

Most of these studies are based on thermochemical equilibrium approaches. They have the
advantage to give simple model equations for comprehensive integrated biomass system modeling.
Yet these approaches are not able to predict methane, tar, nor inorganic contaminant formation during
the gasification process (Dufour et al., 2009; Jand et al., 2006). Thus, the consideration of endothermic
tar conversion reactions or the constraints related to the removal of tar and other contaminants cannot
be addressed. These aspects are likely to have an important impact on the energetic performance and
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even on the plant operation feasibility. Very few integrated biomass power plant models predicted the
presence of pollutants in the product gas and included the limitations of the syngas cleaning process.
In their comprehensive CHP system model, Brown et al. (Brown et al., 2009) accounted for cold and
hot gas cleaning systems for syngas use in an IC gas engine and combined cycle GT, respectively, but
they assumed ideal flash separation of the tarry and inorganic compounds. Spath et al. (Spath et al.,
2005) proposed a detailed description of a cleaning arrangement for the production of H, using two
lumps of benzene and naphthalene as tarry contaminants. The most detailed gas cleaning modeling
approach is proposed by Srinivas et al. (Srinivas et al., 2013), which evaluated tar removal efficiencies
from a specified syngas feed composition according to different handling options, but did not account
for the whole bioenergy system performance.

In a previous study (Francois et al., 2013a), we had developed a detailed model of a wood
gasification system coupled with an IC engine that can predict the energetic and exergetic efficiencies
of the integrated system, as well as the efficiency of the cleaning process. The system was modeled
using the flowsheeting software Aspen Plus® and consisted of a dryer, an atmospheric dual fluidized
bed (DFB) gasifier, a conventional syngas purification arrangement (Goransson et al., 2011) and an IC
gas engine for the production of 10 MW of electrical power. A phenomenological approach was used
to describe the DFB gasifier using external Fortran routines (Abdelouahed et al., 2012). The syngas
cleaning unit was described step-by-step and includes a catalytic tar reformer and a water scrubber.
The precise tar composition obtained at the outlet of the gasifier and along the cleaning process
allowed for the calculation of the tar dew point; which was used to determine whether the tar is
problematic for further syngas use. The heat integration was considered all over the system, and the
available heat was recovered for district heating (80/105°C) and domestic water (10/50°C).

The present study aims at assessing the performance of the biomass gasification CHP plant as a
function of key operating parameters. As exposed in the previously mentioned papers (Baratieri et al.,
2009; Bhattacharya et al., 2011; Brown et al., 2009; Damartzis et al., 2012; Escudero et al., 2012;
Faaij et al., 1997; Gassner and Maréchal, 2009; Jurascik et al., 2009; Kinchin and Bain, 2009;
Pellegrini and de Oliveira Jr., 2007; Pérez-Fortes et al., 2009, 2011; Ptasinski, 2008; Sadhukhan et al.,
2009; Vitasari et al., 2010), the type of biomass, its moisture content, the gasifier pressure and
temperature, and the gasifying medium can affect the energetic and exergetic performance of the CHP
plant. Here, we focus on the influence of moisture content and gasifier temperature (in varying the
amount of sand flow rate circulating in the DFB gasifier) as our model is developed for a specific dual
fluidized bed design (Deglise et al., 1985) operating under atmospheric pressure. We also investigated:
the production of additional electricity by recovering heat through a steam turbine, and the impacts of
the catalyst and scrubbing agent on the cleaning efficiencies. The energetic and exergetic efficiencies
of the plant for each simulated case are predicted. To the best of our knowledge, this paper addresses
the first attempt to model the energetic and exergetic balance of a biomass gasifier coupled to an IC
gas engine, including a phenomenological study of tar cracking kinetics and tar scrubbing. Decisive
operating conditions for improving the DFB gasification process are stressed.
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A-2/2. WOOD GASIFICATION CHP PLANT MODEL

A-2/2.1. NOMINAL CASE: SYSTEM DESCRIPTION AND MODEL

A-2/2.1.1. Process description

electricity air sand fresh water olivine
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TAR
REFORMER

............ ﬂ(@
» TOR

syngas

I [ strippedair
tar sludge
Q)

v v L v l v

wet air+VOC  ashes flue gas filter dust waste water exhaust gas

Figure A2- 1. Wood gasification CHP plant as modeled in Aspen Plus®: nominal case.

The gasification CHP system consists of a wood dryer, an atmospheric DFB gasifier, a syngas
cleaning unit coupled with a scrubbing agent regeneration unit and a gas engine, as illustrated in
Figure A2-1. Wood moisture content is reduced in the dryer using hot gases as a drying agent. Dry
wood is fed into the DFB gasifier and is thermally converted into gas, tar and char in the dense bed of
the gasifier compartment. More details on the modeling method are described dans (Abdelouahed et
al., 2012) and Francois et al. (2013) (Francois et al., 2013a). In the free-board of the gasifier, gas and
tar undergo secondary reactions, mainly hydrocarbons cracking and water gas shift reactions, while
char and soot undergo gasification reactions. Char is then burned in the combustor compartment, and
the sand bed, fluidized with a fraction of raw syngas in the gasifier, is circulated in between the two
compartments to transfer heat from the combustor to the gasifier. Tar sludge from the scrubbing agent
regeneration step, and a fraction of clean syngas are additionally fed into the combustor to maintain
the heat balance in the DFB reactor. Flue gas and ashes exit from the combustor zone, while raw
syngas exits from the gasification zone. Raw syngas contains various contaminants such as tar, NHj,
HCI and entrained particles, which are removed in a purification arrangement. The cyclone removes
large particles, the tar reformer reduces the amount of tar and NHj, the bag filter removes small
particles and the water scrubber eliminates tar, NH; and HCl. Water is regenerated through a settling
tank for tar removal, and an air stripper for NH; and HCI removal. In addition to reused water, fresh
water is also continuously fed to the scrubber, while a fraction exits the regeneration unit as
wastewater. Stripped air is used as combustion air in the combustor and clean syngas is then fed to the
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gas engine for power generation. The exhaust gas emitted from the gas engine and the flue gas from
the combustor can be used as drying media, and then blown with wet air through the chimney. In
Figure A2-1, heat integration is not considered, and wet air, exhaust gas and flue gas exit separately
from the CHP plant. Also flue gas is blown to compensate for pressure losses in the bag filter.

A-2/2.1.2. Process model

The model of the nominal case is presented in detail in our previous work (Francois et al., 2013a).
It is developed under Aspen Plus® (v7.1) (“AspenTech: Optimizing Process Manufacturing,” 2014)
and uses external Fortran codes to describe the complex gasification mechanisms. The main
assumptions are summarized in Table A2-1.

Table A2- 1. Main assumptions for the nominal CHP plant case model.

DRYER

rotary dryer, P =1 atm;

detailed phenomena of wood drying not modeled (Aghbashlo et al., 2013; Perré et al., 2012; Prommas et al., 2010)
drying medium: flue gas, exhaust gas, hot air

Twood—in =15 OC, Twnnd—out =75 OC; Tgasfin =200 0C> Tgas—out =110°C

inlet wood moisture content (¢,,,04.i) = 40 %, outlet wood moisture content (9,,yp4-0u) = 30 %

GASIFIER

atmospheric dual fluidized bed (DFB) gasifier design based on the TNEE technology (Abdelouahed et al., 2012; Deglise et
al., 1985)

fluidization agent: raw syngas, Mgyy fruia = 0.14 X Myqw syngas > Syngas blower: P = 1.2 bar (absolute)

bed: sand, sand bed flow rate: Mgsung = 21 X Mgn—wood

gasifier compartment: low velocity fluidized bed (LVFB), P =1 atm

pyrolysis reactions (pyrolysis section): wood conversion to syngas and char; T = 780 °C

secondary reactions (free-board section): tar and CH, conversion to lighter hydrocarbons + water gas shift reaction + soot and
char gasification; T = 950 °C

raw syngas composition: H,, CO, CH,, CO,, C,Hy, C,Hg, H,O, tar (phenol, benzene, toluene, indene, styrene, naphthalene,
acenaphtylene, anthracene, phenanthrene, pyrene), NH3, H,S, HCI, entrained particles (sand, char)

combustor compartment: high velocity pneumatic riser (HVPR), P =1 atm, T = 980 °C

char oxidation with air

additional oxidation of clean syngas to maintain heat balance in-between the gasifier and combustor compartments

FLUE GAS CLEANING
bag filter: pressure drop (DP) =-0.015 bar
flue gas blower: P = 1.2 bar (absolute)

SYNGAS CLEANING

wet cleaning system:

cyclone, DP = -0.005 bar;

tar reformer: olivine as catalyst, steam reforming reactions, DP = -0.002 bar, T = 900 °C;

syngas cooler: Tynoas.ou = 120 °C;

bag filter, DP = -0.015 bar;

scrubber: water as scrubbing agent, Tgypgas-ou = 45 °C, fresh water = 10 % of total scrubbing water;
syngas blower: P = 1 bar (absolute), T =40 °C

SCRUBBING AGENT REGENERATION
recycled water cooler: Ty er-ou = 30°C
settling tank;

air stripper, P = 1 atm

ENGINE
5 GE’s Jenbacher (GE Jenbacher, 2012) gas engine in parallel with a 2 MW, outpout each
Ne1 =42 %, N = 43 % (with reference to LHV of syngas), Texhaust eas = 180 °C

HEAT RECOVERY
recovered heat (high temperature) is used to heat water for district heating: T;, = 80 °C/ T, = 105 °C
recovered heat (low temperature) is used to heat water for domestic use: T, = 10 °C/ T, = 50 °C

Msyn fiuia 18 the mass flow rate of the syngas for fluidization
Myaw syngas 15 the mass flow rate of the raw syngas (at the outlet of the gasifier)

Mgana 1S the mass flow rate of the sand circulating in-between the two DFB reactor compartments
Man—wooq 15 the mass flow rate of the anhydrous wood

Some improvements have been made from our first model and are reported here:
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Dryer model — The dryer model accounts for wood heating and water evaporation. Volatile
organic compounds (VOCs) are also generated during the drying process and released within exiting
wet gases. Those were not considered in the first model (Francois et al., 2013a) but are included in the
present one. The amount of VOCs formed depend on the drying medium temperature and the outlet
wood moisture content (Granstrom, 2003). Granstrom and Mansson (2008) (Granstrom and Ménsson,
2008) proposed the following correlation to calculate the amount of VOCs formed during drying:

VoC = 103.052—0.0113 T—-0.0661 ¢—0.000285T ¢+0.0000603 T2+0.00242 (pz

where ¢ is the outlet wood moisture content in %, T is the temperature in °C, and VOC is expressed in
kg s of carbon contained in VOCs. In our model, it is assumed that the VOCs are composed of 24 %
methane and 76 % alpha-pinene (C,yH;s) mass fraction, based on the data gathered by Konkin and
Beauchemin (2010) (Konkin and Beauchemin, 2010).

Combustor model — The combustor is modeled with two distinct reactors, the first for the char
combustion and the second for the syngas and tar sludge combustion. In the current improved model,
the second reactor has been modified. In the initial model, a combustion equation was associated to
each component of the fuel stream. All conversion factors were considered as maximal except for the
polycyclic aromatic compounds (PAHs). To improve the description and make it similar to the one set
in the gas engine, the new model defines a “lumped” molecule that represents all of the components in
the fuel stream. This “lumped” molecule is oxidized with air to produce CO,, H,O, CO, NOx, PAHs,
HCI, SO,. The CO/CO; ratio is the same as in the previous model, based on measurements made by
Kaushal et al. (Kaushal et al., 2008a, 2008b). It is assumed that all CI and S are converted into HCI
and SO,, respectively. All of the N contained in the fuel is converted into NOx, and it is assumed that
15 % of total NOx originate from the thermal decomposition of N,. As for the PAH concentration in
flue gas, it is assumed that, after cleaning in the bag filter, the PAH concentration should be, at the
most, equal to the limit value set by the regulations (in France, PAHs = 0.01 mg Nm™ (“Arrété du
23/07/10 relatif aux chaudieres présentes dans les installations de combustion d’une puissance
thermique supérieure ou égale a 20 MWth autorisées ou modifiées a compter du ler novembre 2010,”
2010)). Hence, to account for 25 % bag filter removal efficiency, we assumed a concentration of
0.0125 mg Nmin flue gas at the outlet of the combustor.

Water scrubber model — The wet scrubber was previously modeled as two single-stage phase
equilibrium separators (Flash2 block in Aspen Plus®). It is now modeled as one 10-stage phase
equilibrium column (RadFrac block). The RadFrac block allows for a more rigorous description of the
absorption column than Flash2, and calculates more accurate gas and liquid phase outlet temperatures.
The property method for phase equilibrium calculations is still ELECNRTL. The amount of scrubbing
water required is calculated so that the outlet syngas temperature reaches 45 °C. It is assumed that
10 % of the required amount is fresh water, with the rest reused from the scrubbing agent regeneration
with a cooling step added to reduce the temperature of the recycled water to 30 °C.

Air stripper model — The stripper, initially modeled as a Flash2 block, is replaced by a 3-stage
RadFrac column for a more accurate description of the absorption column.

A-2/2.2. NOMINAL CASE: HEAT INTEGRATION AND OPTIMIZATION

A-2/2.2.1. Energetic and exergetic efficiencies: definitions
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Energetic efficiencies — Energetic efficiency is defined with reference to the LHV of wood on
anhydrous basis, calculated from the Channiwala’s correlation (Channiwala and Parikh, 2002),
multiplied by the mass flow rate of the anhydrous wood m;,_w00q fed to the plant.

The electrical energetic efficiency is then defined as the ratio of the difference in electricity generated
from the gas engine (Weng) and that consumed on the whole CHP process (Wconsp) to the anhydrous
wood energy content:

VVen g VVconsp

Nel eN = -
LHVan—wood X Man-wood

The thermal energetic efficiency is defined as the ratio of the heat recovered for external use, that is

the district heating (Qpy) and domestic water (Qpy,) to the anhydrous wood energy content. Heat
consumption is equal to zero, as all the needed heat is supplied internally.

. B Qpn + Qpw
th.eN — 5
LHV 30 -wood X Man-wood

The overall energetic efficiency is:

Nen = Nel_en t Nth en

Exergetic efficiencies — Exergy is the maximum amount of work that can be generated from a
material, heat or work stream brought to equilibrium with the environment in reference conditions (P,
= 1.013 bar, Ty = 298 K). Exergy accounts not only for the quantity of material, heat or work flows,
but also for the quality of these flows. Thus, an exergy analysis identifies losses of useful work
occurring in thermal and chemical processes that are not quantified with an energy analysis. The
amount of exergy contained in a material stream Exj is calculated as the sum of its physical exergy

and its chemical exergy (Moran and Shapiro, 2004):
E'x]PH = m] X ((h] — h]O) — TO X (S] — SjO))

where /1 and s are enthalpy and entropy per unit mass, and m; is mass flow rate of the specie j.

CH

ex;
i CH _ _: j
Ex]- —mj><< Mj>

where the eijH is the standard chemical exergy of specie j at Ty, Pyand M; , its molecular weight.

The chemical exergy of wood ExSH , is hard to define. Szargut et al. (Szargut et al., 1988) proposed
the following correlation:

Ex¢H . =B x LHV

where f is defined from statistical correlation developed by Szargut et Styrylska (Szargut and
Styrylska, 1964) for solid biofuel:

1.044 + 0.160 X h

0 h n
. 2 — 03493 x 2 x (1400531 x ) +0.0493 x =

1-04124 x %
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where h, ¢, o, n, s, are the mass fractions of hydrogen, carbon, oxygen, nitrogen and sulfur,
respectively, contained in the anhydrous wood.

In our case, f = 1.16.

The amount of exergy Exq contained in a heat stream Q from a hot side at T, to a cold side at T, is

()

. . T,
Ex, = Q x 1| T |
Tan — Tqe

T
l (Lh)
n T,

The amount of exergy contained in a work stream is equal to its energetic content.

calculated as:

The exergetic efficiency is defined with reference to the anhydrous wood exergetic content ExSH .

The electrical exergetic efficiency is defined as:

VVeng - VVconsp

Nel ex = Z_cH 3
EXyooa X Man—wood

The thermal exergetic efficiency is defined as:

ExDH + ExDW
Uth_eX == CH .
Exy00a X Man-wood

where Expy and Expy, are the exergy flow rate contained in the heat sources recovered for district
heating and for domestic water, respectively.

The overall exergetic efficiency is then defined as:

Nex = Nel_ex + Nth_ex

The exergy losses of a process correspond to the difference between the input and output exergy
streams of the process.

A-2/2.2.2. Heat sinks and sources in the CHP system
In the gasification system, heat demands (illustrated in Figure A2-2) arise from:

- tar reformer. It requires heat to maintain high temperatures as tar and CH4 conversion
reactions are endothermic. The reactor temperature is set at 900 °C, as high tar conversion
efficiencies are achieved at that temperature in atmospheric conditions(Devi et al., 2005¢);

- dryer. It requires a large amount of heat for heating wood and vaporizing water; and

- combustion air pre-heating. It needs to be pre-heated to limit the additional fuel, syngas,
consumption in the combustor compartment.

The heat sources (illustrated in Figure A2-2) arise from:

- flue gas. It is cooled from 980 °C at the combustor outlet to 110 °C at the plant outlet;
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- recycled raw syngas for sand bed fluidization. It is cooled from 950 °C at the gasifier outlet to
500 °C at the gasifier inlet;

- exhaust gas. It is cooled from 180 °C at the IC engine outlet to 110 °C at the plant outlet;

- syngas. It is cooled from 900 °C at the tar reformer outlet to 120 °C at the bag filter inlet;

- recycled scrubbing water. It is cooled from around 60 °C at the scrubber outlet to 30 °C at the
scrubber inlet; and

- gas engine. It is continuously cooled due to the exothermic syngas combustion reaction.

A-2/2.2.3. Heat integration of the CHP system
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Figure A2- 2. Wood gasification CHP plant model: heat integration.

The heat integration of the CHP system was performed using a pinch analysis. The optimal
energetic case is presented in Figure A2-2. In this case, heat for the tar reformer is supplied by the hot
flue gas and returned syngas (for fluidization) with a pinch of 20 °C; and additional heat is supplied by
the combustion of a fraction of clean syngas. Flue gas is then used to pre-heat the combustion air up to
750 °C. The heat recovered on flue gas from 388 to 200 °C is used for district heating, and the flue gas
at 200 °C is fed to dryer. Exhaust gas at 180 °C is also used as drying medium. Then, air pre-heated at
200 °C from the heat recovered on syngas from 376 to 120 °C, is additionally supplied to the dryer.
Wet flue gas, containing air, exhaust gas and flue gas, exit the dryer at 110 °C. Heat recovered from
syngas from 900 to 376 °C is used for district heating; heat from syngas after the compressor and
water cooling at the scrubber output is used for domestic water heating. Finally, heat recovered from
the gas engine is used for district heating.

A-2/2.3. NOMINAL CASE: OVERALL PERFORMANCE

The mass balance of the nominal CHP system is presented in Figure A2-3. A flow of 3.77 kg s of
wet wood (moisture content 40 %) is required to produce 10 MW of electricity. From the flow of
3.06 kg s of dry wood, 2.73 kg s is converted into raw syngas and 0.33 kg s in char. Wet flue gas is
emitted from the plant at a rate of 28.9 kg s™', while 0.16 kg s of ashes, 0.04 kg s of filter dust, and
1.10 kgs' of waste water are generated. The total amount of water required in the scrubber is
12 kg s, with 1.20 kg s™' of fresh water. A fraction of 10.7 % of the total syngas produced at the outlet
of the cleaning unit is recycled for internal process needs. 85 % of the recycled fraction is directed to
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the combustor for maintaining heat balance in between the DFB compartments, and the remaining
15 % is burned to maintain a temperature of 900 °C in the tar reformer.

olivine: < 0,05+

water: 1,2 \ air: 11,8
air: 5.8\ \ \
wet fluegas: 29,0 \ filter dust: < 0,05

sand: 0,1
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Figure A2- 3. Mass balance of the nominal wood gasification CHP system (mass flow streams in kg s™').

A-2/2.3.1. Energetic and exergetic performances

The energetic performance is shown in Figure A2-4a. Electricity is required for operating the
wood conveyer and rotary dryer, for venting out the wet flue gas to the chimney, recycling a part of
the raw syngas to the gasifier for bed fluidization, compressing the clean syngas in the cleaning
section, pumping water and operating the air compressors. The total electricity consumption
corresponds to 7 % of the electricity generated by the plant. The wood gasification CHP plant
generates a net value of 10 MW of electricity, 13.2 MW of heat for district heating and 2.2 MW of
heat for domestic water with a wet basis of 40.1 MW of wood.

The predicted overall energetic efficiency, 1.y, is 67 %, with an electrical efficiency, 1g; o, Of
23 % and a thermal efficiency, 7y ey, Of 43 %. Our calculated electrical efficiency is within good
agreement to the FICFB (Fast Internally Circulating Fluidized Bed) process at Giissing of 25 %
(Bolhar-Nordenkampf et al., 2002), but is much lower than the 31 % calculated by Baratieri et al.
(2009) (Baratieri et al., 2009). This deficit could be accounted for by the endothermic reactions linked
to the presence of tar which are not considered in the Baratieri et al. (2009) model. In our model, the
extra heat demand is satisfied by burning syngas in the combustor and tar reformer; hence, reducing
the syngas available for generating electricity in the gas engine. Our calculated thermal efficiency,
Nth_en-> 1S quite lower than the one obtained with Giissing’s FICFB process of 56 %, and slightly
higher than the 41 % evaluated by Baratieri et al. (2009). The higher thermal efficiency achieved with
the FICFB process could be due to the absence of catalytic tar reformer and the absence of a dryer as
wood is directly fed with a 15 % moisture content. The wood-to-syngas energetic efficiency, defined
as the ratio between the product syngas and the anhydrous wood fed, is 90 % in this nominal CHP
case. This result is quite close to the one measured with the FICFB process (Pfeifer et al., 2009) of
94 % and at the National Renewable Energy Laboratory (NREL) in the Battelle DFB gasifier (Spath et
al., 2005) of 83 %, but is much higher than the 70 % evaluated in the Damartzis et al. model
(Damartzis et al., 2012). These variations could arise from different operating conditions, like sand
flow rate in between the two DFB gasifier compartments, amount of char formed, gasifier temperature,
or heat recovery efficiency in between the two reactors.
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Figure A2- 4. Energy (a) and Exergy (b) balance of the nominal wood gasification CHP system (energy and
exergy streams in MW).

The exergetic performance of the nominal CHP process is illustrated in Figure A2-4b. The
predicted overall exergetic efficiency, 1.x, is 33 %, the electrical efficiency, 1¢; ox, 1S 21 % and the
thermal efficiency, N¢p ey, is 12 %. An important destruction of exergy is observed in the gas engine
and the gasifier, with 39 % and 25 %, respectively. The 25 % exergy loss in the gasifier is in close
agreement to the 23 % estimated in Jurascik et al. study (Jurascik et al., 2009) and the 22 — 28 % found
in Ptasinski review (Ptasinski, 2008). The predicted exergy efficiency of the gasifier, defined as the
ratio between chemical exergy of raw syngas and anhydrous wood, is 59 % (or 66 %, with reference to
chemical and physical exergy). This is very similar to the 62 % obtained by Ptasinsky et al. (Ptasinski
et al., 2007) (2007) for a biomass with similar moisture content at the inlet of the gasifier. It can also
be noted that the predicted exergetic efficiency is much lower than that obtained by Ptasinsky et al. for
untreated wood (moisture content = 20 %).; this is comprehensible, since the amount of water
contained in the biomass feed has an important influence on the exergetic efficiency of the gasifier
(Ptasinski et al., 2007).

From our model, the engine exergetic efficiency, defined as the ratio between the product
electricity and the syngas feed, is 41 %. This result is in accordance with a study by Szybist et al.
(2012) regarding the exergetic efficiencies of various fuels in IC engine; indeed, H, combustion in an
IC engine has an exergetic efficiency of 45 %, while CO has a 41 % efficiency (Szybist et al., 2012).
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A-2/2.3.2. Syngas cleaning unit performance

At the outlet of the DFB gasifier, the molar fraction of raw syngas is as follows: 21 % H, 39.6 %
CO, 16.7 % CO,, 15.8 % CH4, 5.1 % C,H, 0.4 % C,Hg (dry basis), 49 % H,O (wet basis). It contains a
dry basis of tar (53.8 gNm™), NH; (554 mg Nm™), H,S (175 mg Nm™), HCI (111 mg Nm™) and
entrained particles (25 g Nm™). Syngas must comply to strict quality requirements, in order to be used
in a gas engine. The evaluation of syngas cleaning unit performance is then essential as the difficulty
of removing tar from syngas is one of the main limitation towards biomass gasification development
(Rabou et al.,, 2009). The evolution of syngas quality along the cleaning process is given in
Table A2-2. In our case, nearly all syngas quality requirements are satisfied at the outlet of the
scrubber, except for the tar dew point, which is 82 °C instead of the required 35 °C (GE Jenbacher,
2009). Hence, the combination of the olivine tar reformer and water scrubber does not sufficiently
remove tar from the syngas produced in our modeled gasification unit.

Table A2- 2. Nominal gasification CHP plant: syngas quality along the purification arrangement.

after after after after after water quality requirements
syngas gasifier  cyclone tar b.ag scrubber (GE Jenbacher,
reformer filter 2009)
temperature °C 946 946 874 120 40 v 10-40
rel. humidity % - - - - 78 v 80
LHV MJ kg 10.2 10.2 10.4 104 12.5 v >7
NH; content ~ mgkWh' 105 105 31 31 traces v <5
S content mg kWh' 31 31 31 31 39 v <70
Cl content mg kWh' 21 21 21 21 traces v <10
part. content ~ mg kWh' 5212 52 52 10.4 - v <5
tar content gNm3>dry 53.5 53.5 9.0 8.6 53 - -
tar dew point  °C 123 123 93 90 82 X <35

A-2/2.4. CASE STUDY: PARAMETERS AND CHP PLANT CASES CONSIDERED

A-2/2.4.1. Studied parameters

The analysis of the nominal gasification CHP plant highlights five parameters that could have a
great influence on the energetic, exergetic and syngas cleaning performances. The parameters and the
wood gasification plant cases considered are reported in Table A2-3. The influence of wood moisture
content at the inlet of the gasifier (cases Al, A2, A3 in Table A2-3) was studied, and the exergetic
analysis revealed an important exergy loss in the gasifier, partly due to the presence of water in the
wood. The influence of drying (cases Al, A2) was also studied, as this step requires a large amount of
heat. The influence of sand bed circulation (cases B1, B2), which impacts the gasification
compartment temperature, and thus the syngas composition, was also investigated. The effect of
catalyst (case C) and scrubbing agent (case D) on the cleaning performance were also studied, as the
nominal syngas purification arrangement was not satisfactory. In addition, the exergetic analysis
indicates a high exergy content in the heat stream from syngas cooling (from 880 to 385 °C); hence,
suggesting a potential of valorization in a steam turbine (case E) instead of district heating for
additional power generation.

A-2/2.4.2. Approach

Our approach consisted of running a simulation for each CHP plant case reported in Table A2-3.
The mass and energy flow streams calculated by Aspen Plus® were used to determine the mass,
energy and exergy balances all over the process, and so the energetic and exergetic efficiencies. The
syngas composition at the outlet of the cleaning system was compared to the IC gas engine
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specifications in Table A2-2. The nine cases were compared in terms of energetic, exergetic and
cleaning performances, and based on the results, we proposed a set of parameters that would improve
the CHP system. In this work, no optimization-based process framework was conducted, as was done
by Baliban et al. (Baliban et al., 2013).

Table A2- 3. Parameters and cases considered — variants of the nominal wood gasification CHP layout.

Inlet and outlet

. Sand flow rate
wood moisture .

Catalyst in TAR ~ Scrubbing agent POWER

Case content jn Clrculating ™ REFORMER  in SCRUBBER  GENERATION
GASIFIER
DRYER

nominal 40 % 30 % =21 X Mgn_wood olivine water gas engine

Al 40 % 40 % =21 X Mgn_wood olivine water gas engine

A2 30 % 30 % =21 X Mgn_wood olivine water gas engine

A3 30 % 15 % =21 X Mgn-wood olivine water gas engine

B1 40 % 30 % =16 X Mgn-wood olivine water gas engine

B2 40 % 30 % = 26 X Mgn-wood olivine water gas engine

C 40 % 30 % =21 X Man—wood nickel water gas engine

D 40 % 30 % = 21 X Man-wood olivine RME gas engine

E 0%  30% =21 X titgn_wooa  Olivine water gad oneine & steam

A-2/2.4.3. Model adjustment for the variant cases

Nickel tar reformer — The effect of a catalyst was studied by replacing olivine with a nickel
catalyst. Nickel catalysts were extensively studied in biomass gasification (Sutton et al., 2001), they
have proven high tar destruction activities in steam reforming, but were more sensitive to deactivation
in presence of syngas contaminants (Corella and Sanz, 2005; Swierczynski et al., 2008), and are also
more toxic than olivine (Swierczynski et al., 2008). The nickel catalyst conversion efficiencies set in
our model are reported in Table A2-4, and were based on experimental results by Depner and Jess
(Depner and Jess, 1999) and Abu El-Rub (Abu EI-Rub et al., 2008). We are aware that these
conversions are very high, and the nickel catalyst will likely be deactivated under real syngas. These
conversions represent an upper limit, in terms of performance, and are assumed to highlight the effects
of a very active catalyst, which has yet to be found.

Oil-based scrubber — Higher tar removal efficiencies were obtained using an oil-based
scrubbing agent (Rabou et al., 2009). The rape seed oil methyl ester (RME) scrubber implemented at
the Giissing gasification demonstration plant has shown separation efficiencies of 98—99 % (Hofbauer
et al.,, 2002) for tar and 30 % for NH; (Hofbauer et al., 2002; Proll et al., 2005). Tar removal
efficiencies of up to 99 % have been obtained in the OLGA scrubber developed at the Energy research
Centre in the Netherlands (ECN) (Zwart et al., 2009).

In our simulation, we modeled the oil-based washing agent as RME. This was incorporated in
Aspen Plus® as a user defined component, of the molecular formula C,,H;30,, with the following
properties (Gis et al., 2011): molecular weight of 311g mol™, normal boiling point of 330 °C, specific
gravity at 16 °C of 0.88 and standard enthalpy of formation of 6.13 GJ kmol'. The scrubber was
modeled as a 10-stage RadFrac column (as for the water scrubber). The amount of RME fed to the
scrubber was adjusted to produce a syngas at 45 °C at the scrubber exit. The amount of fresh RME
was 1/2500 of the total amount required, and the rest was reused after removing most of the condensed
water in a settling tank and after cooling at 30 °C, as suggested in Proll et al. (Proll et al., 2005). The
water and excess RME were fed to the combustor, as is done in Giissing (Bolhar-Nordenkampf et al.,
2002), to avoid additional waste streams. The RME/tar separation efficiencies set in our model are
given in Table A2-5. The values were predicted based on the specific tar absorption efficiencies (for
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Ce¢Hg, C¢HO, C7Hg, CsHg, CoHg and C,oHg) measured in a glass bottle filled with a bio-diesel solvent
in the Phuphakrat et al. experiments (Phuphuakrat et al., 2011). These values underestimate the tar
conversion efficiencies because of different hydrodynamic conditions between bottles and scrubbers.
Tar conversion efficiencies for each species were then adjusted, assuming 98 % efficiency for tar class
4. This efficiency is in agreement with the measured tar conversion efficiency found at the Giissing
plant (Hofbauer et al., 2002). To the best of our knowledge, this is the only available data on the RME
scrubber. This efficiency may differ, depending on tar class and scrubber design.

Table A2- 4. Tar, CH, and NHj; reforming percent conversions at 900 °C for olivine and nickel catalyst.

species nickel olivine
unclass C¢Hg 99.9 % 89.4 %
class 2 C¢HgO 100 % 100 %
class 3 C,Hg, CgHg 99.9 % 93.6 %
class 4 Cotls, CroHly, Cootls, g9 9., 85.1 %
Ci4Hyo,
class5 Ci¢Hio 99.9 % 99.9 %
CH, 90 % 20 %
NH; 98 % 70 %

- Tar classification is according to the Energy research Centre of the
Netherlands (ECN)

- The species removal efficiencies are set based on literature data: nickel
(Abu EI-Rub et al., 2008; Depner and Jess, 1999) and olivine (Devi et
al., 2005a, 2005b, 2005c¢; Spath et al., 2005)

Table A2- 5. Water and RME (biodiesel) removal efficiencies regarding tar and inorganic compounds.

species RME water
unclass C¢Hg 93.4 % 35 %
class 2 C¢HsO 99.9 % 72 %
class 3 C,Hg, CgHg 99.9 % 28 %

CoHy 99.9 % 69 %
class 4

C,oHg, C,Hg, C4Hy 98 % 69 %
class5 C16H10 98 % 50 % )
NH; 30 % 99 %
H,S 13%' 1.7 %
HCl 0.7 %' 100 %

- Tar classification is according to the Energy research Centre of the
Netherlands (ECN)

- The contaminant removal efficiencies are set based on literature data:
RME (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005)
and water (Phuphuakrat et al., 2011; Rabou et al., 2009) except for “':

! simulation results: NRTL-RK equilibrium model

J simulation results: ELECNRTL equilibrium model

Steam turbine — Thermal energy conversion into mechanical work was performed by a steam
turbine. The steam turbine characteristics of a SST-060 Siemens turbine (Siemens, 2009) designed for
small power generation (0.5 — 6 MW) with maximal steam parameters of 131 bars, 530 °C were used.

In our simulation, heat with high exergy content from syngas cooling, was converted into
electricity in a superheated Hirn cycle (Lallemand, 2007) consisting of the following steps: 1)
compression of water, the working fluid, from 0.03 to 131 bar using a pump; 2) vaporization of the
pressurized liquid and steam superheating at 530 °C using the “heat source”; 3) an initial adiabatic
expansion of steam in the turbine to 22 bar, 4) a second steam superheating at 530 °C; 5) a second
adiabatic expansion to 0.03 bar; 6) isobaric and isothermal condensation of the liquid-steam mixture
using a “cold source”. The isentropic efficiency of the turbines was set at 90 %.
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A-2/ 3. PERFORMANCE ANALYSIS OF THE CHP PLANT FOR THE VARIOUS
CASES CONSIDERED

A-2/3.1. EFFECT OF DRYING

The effect of wood moisture content at the inlet of the gasifier (cases Al, A2, A3 in Table A2-3)
and the effect of drying (cases Al and A2) on the energetic and exergetic performances is presented in
Figure A2-5. When wood is directly fed to the gasifier with a moisture content of 40 % (case Al), the
electrical energetic efficiency, 1 ¢y, 18 decreased by 3 % (from 23 % to 20 %), compared to the
nominal case, while the thermal energetic efficiency, 7., ¢y, 1s increased by 14 % (from 43 % to
57 %). The higher amount of water in case Al leads to an extra heat demand in the gasifier
compartment. Indeed, in our DFB gasifier model, the combustor temperature and sand flow rate are
fixed at 980 °C and 21 XMgu_woods respectively, and gasifier compartment is
adiabatic(Abdelouahed et al., 2012). The temperature in the gasifier compartment is then decreased
from 785 °C to 723 °C. Extra heat is supplied by additional syngas consumption in the combustor
(+ 8 %, compared to nominal case). This syngas is not burned in the gas engine, which explains the
overall electrical efficiency drop. The thermal energetic efficiency is notably increased, as heat from
flue gas, exhaust gas and syngas cooling is recovered for district heating.

mnominal OA1 BA2 OA3

efficiency (%)

Figure A2- 5. Effect of wood moisture content and drying on the energetic and exergetic performance of the
CHP plant; Al: no drying owood = 40 %; A2: no drying pwood = 30 %; A3: ¢pwood-in = 30 % and pwood-
out dryer = 15 %.

When wood is fed to the CHP plant with a moisture content of 30 % after a natural drying
(energetically-free) (case A2), the thermal energetic efficiency, 7y ey, 18 increased to 50 % (+ 7 %,
compared to nominal case, and — 7 %, compared to case Al), and the electrical energetic efficiency,
Nel_en- 1 the same as in the nominal case. The higher thermal efficiency obtained in case Al is due to
the higher amount of heat recovered during the syngas cooling step from 900 to 120 °C, as a larger
amount of syngas is cooled when more syngas is generated, to produce the same 10 MW electricity in
the gas engine.

When wood is dried to 15 % (inlet wood moisture content 30 %, case A3), the electrical
efficiency, 7g; oy, 1s increased to 26 % (+ 3 % compared to nominal case) while the thermal

efficiency, n¢p ey, remains unchanged. The + 3 % electrical increase is explained, as only 5 % of the
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total syngas produced is recycled to the combustor; less heat is required in the gasifier compartment
since less water is contained in wood. The cases A1 and A2 have higher overall energetic efficiencies,
77 % and 74 %, respectively (nominal case = 67 %), thus, indicating that the absence of process
drying has a positive impact on the overall energetic performance. Likewise, a high moisture content
of wood at the inlet of the gasifier has a negative impact on the electrical efficiency. For economical
purposes, electrical efficiency must be maximized, so it would be preferred to use a naturally dried
wood (moisture content of 30 %) at the inlet of the CHP plant, and to additionally process dry it to
15 % (case A3). This result is in agreement with the observations made by Ptasinsky et al. (2007),
suggesting that biomass moisture content should be maximally reduced, in order to minimize
irreversibility in the gasifier. The gasification of bio-fuel containing a substantial amount of water
leads to higher exergetic losses, as a larger amount of heat has to be generated in the gasifier, in order
to evaporate water at a lower temperature (Ptasinski et al., 2007).

A-2/3.2. EFFECT OF SAND FLOW RATE CIRCULATING IN THE DFB GASIFIER

The influence of sand bed flow rate is observed on the syngas composition at the outlet of the

pyrolysis and free-board sections of the gasifier compartment of the DFB reactor as illustrated in
Figure A2-6.
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Figure A2- 6. Effect of sand bed circulation on the gasifier products composition: (a) pyrolysis product yields
and (b) conversion yields of the pyrolysis products through the secondary reactions; B1: reduced sand flow
rate; B2: increased sand flow rate.

The yields of pyrolysis products are correlated to the pyrolysis temperature (Abdelouahed et al.,
2012). In the nominal case, the pyrolysis temperature is 785 °C, which decreases to 728 °C when the
sand flow rate is decreased (case B1), and increases to 821 °C when the sand flow rate is increased
(case B2). The formation of H,, CO, CH,, C¢Hg and C,¢Hg is favored with high pyrolysis temperatures
(case B2), while the formation of CO,, CcHsO, C;Hg and char is lowered.

In the free-board section, the gaseous components produced in the pyrolysis zone undergo
secondary reactions at higher temperatures. In the three cases, the product evolution in the free-board
section follows the same tendency. However, at lower sand flow rate (lower gasifier temperature, case
B1), the formation of H,, CO,, C¢Hg, C;oHg is favored, as well as the conversion of CO and H,O, while
the conversion of C;Hjg is limited; conversely at higher sand flow rate (higher gasifier temperature,
case B2). C¢HgO is entirely converted in all three cases. The higher formation of H, and CO,, coupled
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with the higher conversion of H,O and CO at lower temperature (case B1) is likely explained by a
higher water gas shift reaction rate, since C¢HgO is entirely converted into C,oHg, C¢Hg, CH4 and H, in
each case. C;Hj is also cracked to form C¢Hg and CH,. C,oHs, CcHg and CH, are also cracked, but their
consumption is compensated, as they are also produced during the C¢H¢O and C;Hg cracking reactions
(Abdelouahed et al., 2012). A higher sand flow rate (case B2) has a positive impact on tar reduction in
the free-board compartment, as tar cracking reaction rates are accelerated with higher temperature.

The variation in syngas composition depending on sand flow rate impacts the syngas energy
content. Hence, the LHV of syngas is decreased to 9.8 MJ kg' with low sand flow rates (case B1), and
increased to 10.5 MJ kg with high sand flow rate (case B2).

By contrast, the sand flow rate has a negligible impact on the energetic and exergetic
performances of the plant, as shown in Figure A2-7. This is explained because a lower sand flow rate
(case B1) reduces the syngas consumption (-7 %) in the combustor, which compensates for the
diminution in syngas LHV, and vice versa, for case B2 (+ 3 %).

It is worth mentioning that all of these findings are based on simplified hydrodynamic assumptions
(Abdelouahed et al., 2012), but with detailed kinetic mechanisms. The sand flow rate may affect the
hydrodynamics in the gasifier, siphons and combustor, which are not accounted for in our model.
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Figure A2- 7. Effect of sand bed circulation in the DFB gasifier on the energetic and exergetic performance of
the plant; B1: reduced sand flow rate; B2: increased sand flow rate.

A-2/3.3. EFFECT OF CATALYST IN TAR REFORMER

The impact of using olivine, compared to a highly active catalyst (nickel, case C), on the
syngas composition and LHV at the outlet of the tar reformer (syngas cleaning unit) is presented in
Figure A2-8.

The presence of a highly active catalyst (case C) is very effective, because it considerably
reduces the tar content, from 998 (with olivine) to 353 mg Nm? (wet basis, without C¢Hg), and leave
only traces of NH;. Compared to olivine, it also increases the H, and CO molar concentrations from
43 to 52 % and from 27 to 32 %, respectively, as more tar compounds are converted into H, and CO
through steam reforming reactions. The tar dew point is, then, significantly reduced to 44 °C (case C),
but it is still very high, at 93 °C, when olivine is used (nominal case). After the water scrubber, the tar
dew point reaches 37 °C (case C), hence, matching the syngas quality requirement in gas engine
(Figure A2-9).
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Figure A2- 8. Effect of catalyst on syngas composition at the outlet of the tar reformer; C: increased catalyst
efficiency (nickel catalyst).
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Figure A2- 9. Effect of catalyst on syngas quality for use in gas engine: evolution of tar dew point after
gasifier, catalytic reformer and water scrubber; C: increased catalyst efficiency (nickel catalyst).

The energetic and exergetic performances using nickel or olivine catalyst are practically the same
(Figure A2-10), despite the larger tar reformer heat demand in the presence of the nickel catalyst,
+2 MW has to be provided in burning extra syngas. This extra heat demand is essentially due to the
higher CH,4 conversion in presence of the nickel catalyst, as the CH, steam reforming reaction is highly
endothermic. This additional syngas consumption of + 8 % should have reduced the electrical
efficiency, 1g; oy, Of the plant, but the higher LHV value of syngas using the nickel catalyst
(11 MJ kg instead of 10.4 mainly due to the increase in H, and CO) compensates for the extra heat
demand.
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Figure A2- 10. Effect of catalyst regarding the energetic and exergetic performance of the plant; C: increased
catalyst efficiency (nickel catalyst).

A-2/3.4. EFFECT OF SCRUBBING AGENT

As shown in Figure A2-11a, when water is replaced with RME (case D), the tar dew point at the
outlet of the scrubber is dropped from 82 (water scrubber, nominal case) to 53 °C (RME scrubber,
case D). However, the tar dew point is still too high for syngas use in gas engine (35 °C) (GE
Jenbacher, 2009). At the Glissing demonstration plant, the RME scrubber is a suitable match for the
engine specifications, with a measured tar content in the clean syngas of 10-40 mg Nm™ (wet basis,
excluding C¢Hg) (Bolhar-Nordenkampf et al., 2002; Hofbauer et al., 2003). From our simulation
results, the tar content, excluding C¢Hs, of clean syngas is 24 mg Nm™ (wet basis). The higher tar dew
point we obtained is probably due to a higher concentration of heavy tar. Also, at 75 mg Nm™
(equivalent to 31 mg kWh™ > 5 mg kWh'), the NH; content in the syngas after the RME scrubber
(Figure A2-11b) would not be satisfactory, due to a poor absorbing efficiency of NH; in the oily
solvent as assumed in the model.
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Figure A2- 11. Effect of scrubbing agent on syngas quality after gasifier, catalytic reformer and water
scrubber: a) evolution of tar dew point and b) evolution of NH; content; D: increased scrubbing agent
efficiency (biodiesel).
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The electrical energetic efficiency 1, ¢y, is reduced in the RME case (case D), compared to the
water case (nominal case), while the thermal efficiency, 1y, oy, is increased. The overall exergetic
performance 7,y is slightly decreased and the overall energetic performance 7,y for both cases is
pretty much the same (Figure A2-12). Most of the condensed water charged in oily and tarry
compounds exiting the scrubber is fed to the combustor to avoid hazardous wastewater emissions.
Additional syngas is, then, required for the combustor to maintain heat balance in the DFB gasifier;
hence, reducing the amount of syngas available for electricity production in gas engine, and so the
electrical efficiency. If the condensed water is not burnt in the combustor, then the electrical
efficiency, 1¢; ey, 18 unchanged compared to the nominal case and thermal efficiency, n¢p oy, is still
higher, at 46 %. The higher thermal efficiency is due to the higher amount of heat recovered when
cooling the recycled RME scrubbing agent.
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Figure A2- 12. Effect of scrubbing agent on the energetic and exergetic performance of the plant; D:
increased scrubbing agent efficiency (biodiesel).

A-2/3.5. EFFECT OF STEAM TURBINE

As shown in Figure A2-13, the overall energetic efficiencies, 7.y, are decreased when a part of the
heat is used for additional electricity generation through steam turbine (case E), instead of for district
heating (nominal case). However, the overall exergetic efficiency, 7.y, is increased from 33 to 37 %
when the steam turbine is integrated into the plant (case E), since the electricity efficiency, 1g; oy, iS

increased from 23 to 28 %.
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Figure A2- 13. Effect of using heat for additional electricity generation through steam turbine on the energetic
and exergetic performance of the plant; E: increased electricity production (gas engine + steam turbine).
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A-2/ 3.6. PROPOSED CASES FOR IMPROVING THE GASIFICATION CHP PLANT
EFFICIENCIES

The energetic, exergetic and syngas cleaning performances of the various cases simulated are
summarized in Table A2-6. The syngas quality requirements for use in gas engine are achieved in a
single case by considering the combination of a water scrubber with a highly active catalyst in the
catalytic tar reformer operating at high temperature (case C). The oil-based scrubber (case D) is more
efficient in removing tar than the water scrubber, but tar and NH; content are still beyond the gas
engine specifications (Table A2-2) with an upstream olivine tar reformer upstream, according to our
model.

In term of the overall energetic efficiency, 7.y, the best performances are reached, with or without
natural wood drying prior to the CHP plant, when no additional forced drying is considered in the
CHP process (cases Al and A2). If wood is fed with high water content to the DFB gasifier, the
electrical efficiency, ¢ oy, is diminished. Then, case A2 is preferred to Al, even though Al shows
the highest overall efficiency (thermal efficiency increases with decreasing electrical efficiency). The
other parameters only have a slight influence on the overall energetic efficiency, 7.y, except the
addition of a steam turbine (case E), acting unfavorably. A low sand flow rate (case B1) improves the
overall efficiency by 1 %. Thus, among the studied cases, it would be advantageous, from an energetic
point of view, to combine natural wood drying prior to the CHP plant (wood moisture content 30 %),
with no additional forced drying, and with a low sand flow rate circulating in the DFB gasifier (cases
A2 + Bl).

However, from an economic point of view, the highest electrical efficiencies, 7, ¢y, are desired.
These are reached, first, when a part of the recovered heat is used to generate additional electricity
through steam turbine (case E), and second, when wood is naturally dried to a 30 % moisture content
and additionally process-dried to 15 % (case A3) before entering the gasifier. These two cases also
exhibit the highest exergetic efficiencies, 17,x. The best CHP plant case would, then, consist of: natural
wood drying prior to feeding to the CHP plant (wood moisture content 30 %), additional forced drying
to 15 %, and supplementary electricity generation through steam turbine (cases A3 + E). However, an
economic analysis is needed to further assess the viability of the steam turbine from a technical-
economical point of view (Bridgwater and Evans, 1993; Bridgwater, 1995).

Table A2- 6. Energetic, exergetic and syngas quality (at the inlet of gas engine) performances of the
gasification CHP plant for the various cases considered.

LHV NH3 Tar dew Mel-eN ) Nih-eN MNeN Nel-ex ) Mth-eX Nex
point energetic exergetic

MJkg'  mgkWh'! °C % % % % % %
studied cases
nominal 12.6 traces 82 23 43 67 21 12 33
Al 11.3 traces 82 20 57 77 18 15 34
A2 12.6 traces 81 23 50 74 21 14 35
A3 13.7 traces 81 26 44 70 24 12 36
B1 12.1 traces 83 24 44 68 22 11 34
B2 12.9 traces 81 23 43 66 22 12 33
C 12.7 traces 37 23 43 66 21 12 33
D 14.2 31 53 20 46 65 18 13 31
E 12.6 traces 82 28 31 59 26 12 37
proposed cases for increasing energetic or exergetic CHP plant efficiencies
A2+B1+C 12.1 traces 37 23 51 74 21 14 35
A3+E+C 13.8 traces 37 32 31 63 29 12 40
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The energetic and exergetic efficiencies for the energetically and exergetically improved cases are
presented in Table A2-6, given that the syngas quality requirements must be achieved (case A2 + B1 +
C and case A3 + E + C respectively). The overall energy and exergy balances of the CHP plant case
with the highest exergetic efficiencies (case A3 + E + C) are presented in Figure A2-14a and b,

respectively.
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1,0 Domestic Water
. COMPR
air:<0,05 — + _ESSOR

10,3 District Heating

! electricity: 1,9
GASIFIER ENGIN!I electricity: 10

stripped air: 0,7 «

tar sludge: 0,1+ ‘

|I syngas: 2,8
' syngas: 0,4 ¢

fluegas: 2,5

a)

exhaust gas: 5,8
» filter dust:<0,05
-+ water: <0,05

~————— 0,05 Domestic Water
loss: 0,2

wet fluegas: 4,8

water:<0,05
electricity 0,7 loss: 12,3
COMPR- /_'I°SS:<0’05 /—' ashes: <0,05

air: 1,3 ———y ESSOR

2,3 District Heating

/ / loss: 9,6

é/ electricity: 1,9
\

electricity: 10

stripped air: 0,3
tar sludge: 0,1 ¢

syngas: 2,6
) -~ syngas: 0,4
fluegas: 1,5 J

exhaust gas: 2,9

b)

Figure A2- 14. Energy (a) and Exergy (b) balance of the improved wood gasification CHP system (case
A3+E+C) regarding cleaning and exergetic efficiencies (energy and exergy streams in MW).

A-2/ 4. CONCLUSION

The influences of various wood gasification CHP plant designs were simulated in this paper. The
analysis was based on the detailed model of a wood gasification system developed and explicitly
described in a previous study (Francois et al., 2013a). This model was implemented under Aspen
Plus® and used Fortran external subroutines to code the complex phenomena occurring in the DFB
gasifier along the syngas upgrading units. The gasification CHP plant is composed of a dryer, an
atmospheric DFB gasifier and a syngas cleaning unit, which includes a cyclone, a catalyst tar
reformer, a syngas cooler, a bag filter and a wet scrubber, followed by a gas engine for electricity
generation. The formation of tar and inorganic contaminants was considered in order to get an accurate
prediction of the syngas quality along the cleaning arrangement. Heat recovery at the different stages
of the process (engine, flue gas, exhaust gas, syngas cooling, ...) were integrated for internal use,
domestic water (10/50 °C) and district heating (80/105 °C). First, a nominal CHP plant layout was
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defined based on a pinch analysis. In this case, the energetic and exergetic performances (based on the
LHV of anhydrous wood) were 67 % (Meien = 23 %, Nmen = 43 %) and 33 % (M ex = 21 %,
N ex = 12 %), respectively, while the syngas cleaning performance was not satisfactory, with a tar
dew point of 82 °C, instead of 35 °C, as recommended for proper operation of the gas engine. Seeking
to improve the energetic and exergetic efficiencies of the system and also to define a more performing
cleaning system, we considered changing the following parameters: drying performances and wood
moisture content, flow rate of the sand circulating in the DFB gasifier, catalyst efficiency, scrubbing
agent efficiency, and additional electricity generation through steam turbine. According to our model,
the combination of an olivine tar reformer with a water or RME scrubber was not sufficient to clean
the syngas of its tarry contaminants. The best arrangement to produce clean syngas required the
presence of a highly active catalyst in the tar reformer, as nickel catalyst, upstream from a wet
scrubber (water or RME). As a result, the high conversion of tar, and more specifically of CH,4
obtained, led to an important heat requirement for maintaining the tar reformer at 900 °C. A catalyst
selective to tar reforming, but not active for CH,4 reforming, would overcome this drawback. However,
deactivation issues must be considered in future model developments.

According to the parameters we studied, it was found that the overall energetic performance could
be increased to 74 % if wood were directly fed to the plant with a moisture content of 30 % (natural
drying, no forced drying in the CHP plant). From an exergetic point of view, the exergetic
performance could be increased to 40 % (63 % energetic performance) if wood were naturally dried to
30 %, additionally dried in the CHP plant to 15 %, and if a fraction of the recovered heat were
converted into electricity using a steam turbine. From an economic point of view, the production of
electricity production must be maximized, which corresponds to this last case. This paper
demonstrates the ability of the detailed Aspen Plus® models developed to drive process
improvements, and is a first step towards a more comprehensive mathematical optimization. In
addition, these models must be further validated against industrial plant data, which are still scarce.

4. Cogénération par combustion directe du bois

Le modele de cogénération par combustion directe du bois se base sur la méme approche que celle
développée pour le modele de cogénération par gazéification du bois. Ce modele n’a pas fait I’objet
d’une publication. Nous proposons dans cette section une description de I’installation, que nous avons
choisie comme installation de référence, ainsi qu’une présentation du modele, plus largement détaillée
dans I’ Annexe 1-2, et les résultats obtenus pour une puissance de 10 MW..

4.1. Description de I’installation étudiée

L’installation de cogénération par combustion directe du bois que nous avons considérée est
composée d’un foyer a grille fixe ou le bois est briil¢ ; la chaleur dégagée par la combustion est
récupérée sur des échangeurs, ainsi que celle contenue dans les fumées, qui sont alors évacuées a une
température de 110°C. Cette chaleur permet de produire de la vapeur surchauffée sur un cycle de Hirn
(Haider and Seguin, 2012). Cette vapeur entraine ensuite une turbine contre-pression qui va générer de
Iélectricité. La vapeur est ensuite condensée, dégageant de la chaleur pour le réseau de chaleur
(80/105 °C). L’eau est ensuite pompée et retourne dans les échangeurs du procédé de combustion. Les
fumées contiennent des impuretés et sont particulierement chargées en particules ; un filtre 2 manche
est placé avant leur rejet dans 1’atmosphére afin de limiter ces émissions. Nous avons opté pour une
technologie sur grille plutoét que pour une technologie en lit fluidisé car ces systeémes sont actuellement
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plus répandus et plus simples a mettre en ceuvre (Rogaume, 2005). Comme pour le procédé de
gazéification, dans sa configuration de référence, on suppose que le bois est préalablement séché de
facon naturelle, et entre ainsi avec une humidité de 30 % (base humide), soit 40 % en humidité
absolue.

4.2. Modélisation de I’installation sous Aspen Plus

4.2.1. La combustion

Le foyer de combustion est modélisé avec un réacteur RYield, qui permet de fixer des rendements
de conversion pour les différents produits de la réaction. La réaction, ainsi que les rendements de
conversion sont calculés dans un programme Fortran externe, de la méme maniére qu’étaient calculés
les rendements des produits de combustion du charbon dans le briileur du procédé de gazéification. Le
bois entre avec une composition sur base anhydre telle que C,HpO:NyS,ClsF; K}, ; cette molécule est
oxydée avec de I’air en excés. La réaction d’oxydation du bois est décrite comme suit dans le
programme Fortran :

CoHpONgSeCle PyKp + voy; 07 + VygiN,
= V02007 +veo CO + v €+ ve1onsCioHs + Ve12n8C12Hg + Veran10aCiati0a
+ Veran1opCiaHiop + Veren10C16Hio + Veov COV +veoyyu COVNM
+ VgioxinDioxin + vg92S05 + vy HCL 4+ vyg NO + vyooN,0 + vycyHCN
+ Vh20H20 + VprosASHpros + Vk20ASHk20 + Vasn-nASHN + Vasp-cASHc
+ Vasn-sASHs + V2o N

Les imbrilés du bois se retrouvent dans les cendres, noté ASH dans 1’équation ci-dessus. Les
rendements de conversion pour chaque produit sont fixés d’apres des données de la littérature et des
informations données par Yann Rogaume, Professeur a I’ENSTIB (Epinal) (Rogaume, 2013). Le
détail des hypothéses pour chaque composé est donné dans I’ Annexe 1-3.

La température dans le réacteur est fixée a 1 000°C ; la chaleur dégagée permet de chauffer I’eau
du cycle vapeur. Les fumées sortent du réacteur a une température de 1 000°C et passent au travers
d’un échangeur qui récupére leur contenu calorifique jusqu’a 110°C.

On suppose qu’une partie des cendres est récupérée sous le foyer de combustion, ce qui
correspond au premier séparateur sur le schéma du modele (Figure I-6a) Le reste des cendres est
emporté comme cendres volantes avec les fumées. Une partie de ces cendres volantes, ainsi qu’une
partie des suies et des HAP sont ensuite séparés dans un deuxieme séparateur. Les efficacités de
séparation dans ce deuxiéme séparateur sont fixées d’apres les données techniques sur les filtres a
manches (voir Annexe 1-3).

Tout comme pour le modele de gazéification, I’hydrodynamique n’a pas été prise en compte.

4.2.2. Le cycle vapeur

Le cycle vapeur est modélisé selon un cycle de Hirn surchauffé (Haider and Seguin, 2012) : 1)
L’eau circulant dans le cycle est pompée a P = 100 bars ; 2) cette eau liquide sous pression est ensuite
chauffée par l'intermédiaire des échangeurs sur les fumées et dans la chambre de combustion,
suffisamment pour étre vaporisée puis surchauffée jusqu’a 520°C environ ; 3) La vapeur a 520°C et
100 bars est alors détendue dans une turbine jusqu’a 2 bars, générant ainsi de 1’électricité ; 4) La
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vapeur a 125°C et 2 bars est condensée par le biais d’un échangeur directement relié au réseau de
chaleur ; 5) I’eau liquide a 2 bars est a nouveau pompée a 100 bars, et recommence le cycle.

4.3. Performances du procédé

On suppose que I’eau du cycle doit étre renouvelée constamment a hauteur de 1 % de ’eau totale.

Les bilans matiere, énergie et exergie sont présentés dans la Figure I-6, pour une puissance
électrique de 10 MWe.

L’installation consomme de 1’eau et génere des cendres, des poussieres retenues dans le filtre a
manche et des fumées. Les concentrations en polluants, en mg Nm>, dans les fumées évacuées sont :
[CO] =50, [NO]=200, [N,O]=1,5, [SO,]=43, [HCI]=12, [HAP]=1, [COV]=5,
[dioxin] = 0,0001, [particules] = 24.

La puissance thermique de l’installation est de 48 MW sur base anhydre. Le rendement
énergétique global du systeme est de 82 %, avec 18 % d’efficacité €lectrique et 63 % d’efficacité
thermique, calculé sur la base du PCI anhydre du bois. Le rendement exergétique est quant-a-lui de
29 %, avec 16 % de rendement électrique et 13 % de rendement thermique, calculé sur la base de
I’exergie chimique du bois. La destruction d’exergie au sein du procédé vaut 64 % de 1’exergie
chimique du bois.

Eau

490 kg hr! Fumées
co, 17 000
co 2,2
Vapeur H,0 8900
surchauffé Part. 1,92
HCl 0,5
HCN 0
NO 8,7
N,O 6,48x102
HAP 4,35%1072
Foyer de
combustion sz . 1,85
Dioxin  4,35x10°%
Bois cov 2,2x10
13 200 kg hr?*
Cendres Caniieg
K,0 14,6
P,0¢ 2,06
C 3,65
N 0,73
21 kg hr? 78700kghrt  4kehr’ 490 kg hr 5 0,17
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(Filtres)
fumées et gaz fumées et gaz
d’échappement Pertes d'échappement
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comt s 63% Chaleur ectricité combustion du bois aieur

13%

Figure I- 6. a) Bilan mati¢re du procédé de cogénération pour une puissance de 10 MWe b) Bilan énergie du
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1. La biomasse forestiere comme bois énergie

1.1. Politique de soutien au bois énergie

1.1.1. Part du bois énergie dans le mix énergétique francais actuel

En France, la production primaire d’énergie renouvelable en 2012 était de 22,4 Mtep, soit 16,4 %
de la consommation totale. Sur cette production d’énergie renouvelable, 45 % était produit par la
filiere bois-énergie, soit 10 Mtep, équivalent 2 420 000 TJ' (Commissariat général au développement
durable, 2013).

Cette production d’énergie par la filiere bois énergie correspond a 3,9 % de la consommation
primaire totale d’énergie en France. Cette consommation en bois énergie se répartie a hauteur de
0,5 Mtep, soit 21 000 TJ, pour la production d’électricité¢ et 9,5 Mtep, soit 400 000 TJ, pour la
production de chaleur, dont 75 % pour la consommation des ménages (Commissariat général au
développement durable, 2013). Ainsi, 1,3 % de 1’électricité consommée en France en 2012 provenait
du bois énergie, tandis qu’il couvrait 11 % des besoins en chaleur tous secteurs confondus.

Aujourd’hui le bois énergie est principalement valorisé en chauffage domestique, a hauteur de
72 % du bois énergie total consommé. Les autres secteurs concernent le chauffage pour le résidentiel
collectif, I’industrie, I’agriculture et le tertiaire, et plus minoritairement I’¢lectricité. Les producteurs
d’énergie sont trés diversifiés : les industriels de la premiere transformation du bois en cogénération
ou simple chaudiere ; les industriels de la chimie, afin de réduire leurs émissions de gaz a effet de
serre ; et les énergéticiens, comme Dalkia et Cofely (Direction Générale de 1’Energie et du Climat,
2010). Les principaux consommateurs sont les industries, avec 21 % de la consommation totale de
bois-énergie, puis le secteur du chauffage collectif avec 5 % (Delacroix, 2013).

1.1.2. Le bois énergie : une filiere en plein essor

Dans le cadre du Grenelle de D’environnement, 1’objectif est d’atteindre 23 % d’énergie
renouvelable dans la consommation finale énergétique d’ici a 2020 (Commissariat général au
développement durable, 2010). Cet objectif correspond a une production supplémentaire de 20 Mtep
pour la France, le bois énergie représentant la moitié de cet objectif.

La production de chaleur a partir de biomasse, hors secteur domestique, est soutenue par le fonds
chaleur géré par I’ADEME. Des appels a projet Biomasse Chaleur Industrie Agriculture Tertiaire
(BCIAT) ont ainsi lieu chaque année. La Programmation Pluriannuelle des Investissements (PPI)
chaleur, définie par le Code de I’Energie, prévoit un accroissement de 6,2 Mtep a ’horizon 2020, par

rapport a 2006, par les chaufferies et systemes de cogénération biomasse.

La production d’électricité a partir de bois énergie est soutenue par des appels d’offres successifs
lancées par la Commission de Régulation de I’Energie (CRE). La PPI électricité prévoit d’atteindre un
parc installé de 2380 MW en 2020, contre 750 MW en 2008 (Direction Générale de 1I’Energie et du
Climat, 2010).

"1 tep =0,042 TJ
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Les besoins en bois énergie vont donc tres certainement considérablement augmenter dans les
années a venir, et particulierement ceux en biomasse directement issue de la forét. En effet, les projets
BCIAT et CRE doivent étre alimentés avec au minimum 62 % et 50 %, respectivement, de plaquettes
forestieres, tandis que les chaufferies mises en place entre 2000 et 2009 requéraient seulement 37 % de
ce combustible (Deleuze et al., 2012).

1.2. Ressource mobilisable

1.2.1. La hiérarchie des usages

On distingue trois catégories d’usages des bois comme illustré sur la Figure II-1. Ces
compartiments sont basés sur des criteres dimensionnels et de qualité du bois.

e . \_(’.

@ variable 7cm Menus bois (MB)
Bois industrie et
Bois énergie
(BIBE)

I Bois d'ceuvre (BO)

Figure II- 1. Compartiments de 1’arbre : source IFN.

Les menus bois (MB) correspondent aux branches avec un diameétre inférieur a sept centimetres.
Les pratiques sylvicoles contemporaines laissent généralement ces menus bois sur coupe apres
abattage et faconnage des arbres. IlIs sont en effet difficiles a récolter et peu prisés par les industries du
bois (ADEME, 2006). L’abandon des menus bois au sol permet ¢galement de préserver la fertilité des
sols (cf. § 1.4).

Les branches avec un diameétre supérieur a sept centimetres (BIBE) sont soit valorisées pour le
bois industrie, c’est-a-dire comme bois de trituration a destination des papéteries ou bien pour la
fabrication de panneaux de particules, ou bien pour le bois énergie. Dans le bois énergie, on distingue
le bois de chauffage, ou bois biiche, qui est réservé a un usage domestique, du « bois énergie
industriel » qui est déchiqueté et utilisé sous forme de plaquettes ou de granulés dans des chaufferies
ou centrales de cogénérations urbaines ou industrielles.

Le bois d’ceuvre (BO) correspond au tronc, appelé grume une fois abattu ; ce bois est transformé
dans des scieries et usines de déroulage pour la fabrication de matériau de construction, de meubles et
d’emballage.

1.2.2. La filiere bois énergie « industriel »

Dans les pratiques sylvicoles actuelles, un arbre est coupé en premier lieu afin de satisfaire la
demande en BO, le BO ayant une valeur marchande bien plus élevée que le BIBE. Par exemple, pour
le chéne, le BO se vend autour de 120 euro le m’, et peut méme atteindre jusqu’a 1 000 euro le m’
pour des plots de qualité exceptionnel (Agreste, 2013), tandis que le BIBE pour le bois de chauffage se
vend autour de 10 euro le m® (Delacroix, 2013). Par ailleurs, dans la chaine de valeur de la filiere bois,
I’'usage du BIBE comme bois d’industrie est favorisé par rapport a ’'usage bois énergie. La ressource
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en bois énergie disponible est donc clairement liée a la demande en bois-matériau, d’autant plus que la
transformation du BO en ces différents usages génere des résidus, potentiellement valorisable pour le
bois énergie. La filiere bois est schématiquement présentée sur la Figure I1-2.

BOIS RECOLTE 1ERE TRANSFORMATION 2ND TRANSFORMATION _ BOIS ENERGIE
Usine de
construction

Usine
d’emballage

Scierie Construction

Usine de
déroulage

N\ -|_:;l Usine de I N
P meubles Meubles
‘ BIBE panneaux
J Papier
=)
% Résidus —

Bois de
chauffage

Emballage —|

Bois de rebut

Centrale
biomasse

MB

Figure II- 2. Bois énergie mobilisable pour les industries de I’énergie.

Une partie du bois énergie a destination des centrales biomasses est directement mobilisable en
forét, c’est le bois que nous avons appelé « bois énergie industriel » dans le paragraphe précédent.
Avec le développement du bois énergie, il est par ailleurs envisagé de récolter les menus bois qui sont
habituellement laissés au sol (IFN, 2010a). Ce bois est conditionné sous forme de plaquettes
foresticres en forét, puis transporté sur un lieu de stockage.

La grume est valorisée dans des scieries ou usines de déroulage. La scierie débite la grume en
planches ; cette étape génere une importante quantité de résidus, avec des rendements en produits bois
estimés autour de 45 % de la masse de bois initiale (Fortin et al., 2012). Le déroulage est plus
spécifiquement utilisé pour la fabrication de meubles ; il consiste a débiter le bois en feuilles ou en
bandes tres fines. Cette pratique est réservée aux essences de feuillus, et génere également des résidus
de bois, avec des rendements en produits finaux plus élevés que pour les scieries, de 1’ordre de 70 %
(Fortin et al., 2012).

Les produits issus de cette premiere transformation du bois sont ensuite conditionnés comme
matériaux de construction, meubles et emballages dans des industries de seconde transformation du
bois. Les fines épaisseurs de bois issus des usines de déroulage sont plus spécifiquement collées sur
des supports, tels que des panneaux, pour I’ameublement. Ces industries générent également des
résidus mais dans des proportions moindres comparés aux industries de premiere transformation, avec
des rendements compris entre 60 et 80 %.

Les résidus des industries de premiére transformation se divisent en écorces, sciures et chutes. Les
écorces peuvent étre valorisés en interne pour les besoins en énergie du site de production ou bien en
externe dans des chaufferies ou cogénération urbaines, ou encore en paillage ou compost (Deglise and
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Donnot, 2004). Les chutes sont valorisées, pour une partie, dans la fabrication de panneaux de
particules, le reste étant potentiellement disponible pour les centrales biomasse. Les sciures sont pour
la grande majorité utilisées par les panetiers. Les résidus des industries de seconde transformation sont
plus difficiles a valoriser car souvent adjuvés avec des polluants qui interdisent leur usage dans des
centrales de cogénération (Deglise and Donnot, 2004). Les résidus valorisables comme bois énergie en
cogénération sont déchiquetés sur leur site de production puis transportés vers un lieu de stockage.

Les produits bois en fin de vie, lorsqu’ils ne sont pas souillés, sont également potentiellement
valorisables comme bois énergie. Pour les nouvelles chaufferies et cogénérations urbaines, seuls les
bois de rebut de classe A, essentiellement les palettes de manutention, sont admises. Ces bois sont
collectés, broyés, puis stockés en vue de leur utilisation en cogénération.

1.3. Disponibilité de la ressource : quelques chiffres

1.3.1. En Europe

Dans I’Union Européenne, on recense 157 000 000 d’hectares d’espaces boisés, représentant
37,5 % de sa superficie (Agreste, 2013). En 2010, 214 000 000 m® en BO et 175 000 000 m’ en BIBE
ont été récoltés (Thivolle-Cazat et al., 2011). La Suede et la Finlande ont les taux de boisement les
plus élevés, compris entre 60 et 80 % de leur superficie, et présentent également les plus fort de taux
de récolte avec 80 000 000 m’ pour la Suede et 53 000 000 pour la Finlande, suivi de prés par
I’ Allemagne. Le développement du bois énergie dans ces pays est particulierement important ; ils sont
notamment les plus gros producteurs de chaleur pour les réseaux de chaleur avec 2,1 Mtep pour la
Suede et 1,1 Mtep pour la Finlande (Direction Générale de I’Energie et du Climat, 2010).

1.3.2. En France

France métropolitaine: 29,7 %

Figure II- 3. Taux de boisement en France : source IGN 2012.

En France métropolitaine, la forét couvre 16 000 000 d’hectares. Les plus forts taux de boisement
sont observés sur les reliefs et dans les Landes (voir Figure II-3). Les peuplements feuillus occupent
65 % de la forét ; le chéne constitue pres de 50 % de la surface de feuillus, tandis que le hétre arrive en
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second avec 13 % (Agreste, 2013). Le hétre est principalement présent dans I’Est et en moyenne
montagne. Le volume moyen de bois fort tige* 4 I’hectare est de 161 m® (campagne d’inventaire 2008-
2012) (“Stock de bois sur pied et répartition feuillus - résineux - INVENTAIRE FORESTIER,” 2014),
soit une production biologique® de 86 000 000 m’ par an sur I’ensemble du territoire. En 2010, la
récolte de bois commercialisée s’élevait 2 40 000 000 m’. Cette récolte comprend 53 % de BO et 47 %
de BIBE, dont 11 % de bois énergie et 36 % de bois d’industrie (Agreste, 2013). A cela, il faut rajouter
18 000 000 m® de bois de chauffage récolté hors circuit commercial. Au total, prés de 67 % de la
production biologique du territoire est prélevée, d’apres les estimations de volume récolté au total.

1.3.3. En Lorraine

1.3.3.1. Chiffres pour ’ensemble du massif

Dans le cadre de la thése, on s’est plus particuliérement intéressé a la région Lorraine. Dans le but
d’évaluer le potentiel de développement des projets bois énergie, de récentes études ont été menées
concernant la disponibilité de la ressource en Lorraine (Thivolle-Cazat et al., 2011). Le domaine de
1I’étude, présenté sur la Figure II-4 comprend le massif Lorraine-Vosges, et compte 1 200 000 ha au
total. Les essences sont principalement du chéne et du hétre, pour les feuillus, et des sapins, épicéas,
pins et douglas pour les résineux. La disponibilité sur la période 2012-2025, en considérant des
contraintes technico-économiques, a été évaluée entre 3 600 000 et 6 800 000 m’ par an selon les
hypothéses de gestion et d’exploitabilité. Actuellement, les récoltes de bois en Lorraine sont estimées
a 3700000 m’ par an, toutes especes et utilisations confondues, ce qui signifie que la récolte est
d’ores et déja supérieure aux possibilités de la forét lorsque le maximum de contraintes au niveau des
récoltes est appliqué.
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Figure II- 4. Le domaine de I’étude inclut la région Lorraine ainsi que le massif vosgien appartenant aux
régions Alsace et Franche-Comté : source IGN dans (Thivolle-Cazat et al., 2011).

? Le bois fort tige correspond au volume de bois aérien, incluant la tige principale et les branches jusqu’a la
découpe commerciale, c’est-a-dire sans les MB (IFN, 2011).

® La production biologique correspond a I’accroissement de matiére bois produit par la croissance des arbres
pendant une période donnée (IFN, 2011).

81



Chapitre II. Le devenir des minéraux et du carbone depuis la forét jusqu’a la production d’énergie

Les futaies de hétre occupent, en plaine, 128 000 ha, et en montagne, 141 000 ha, soit un total de
269 000 ha sur la région Lorraine. La disponibilité totale calculée sans contrainte est évaluée a
900 000 m® en BO, 920 000 m’® en BIBE et 219 000 m® en MB. La disponibilité technico-économique
sous contraintes du bois de hétre est évaluée 2 600 000 m® par an pour BO, 500 000 m’ par an pour
BIBE et 50 000 m’ par an pour MB (Thivolle-Cazat et al., 2011).

Aujourd’hui, environ 300 000 m® par an sont exploités en BO. Les débouchés du hétre se sont
considérablement réduits, notamment depuis les tempétes de 1999 (Agreste, 2013). Une des raisons est
que le hétre est peu valorisé dans la construction ou les essences de résineux sont préférées (Delacroix,
2013). Par ailleurs, le hétre est moins prisé que le chéne, avec des prix autour de 300 euros le m’
contre 800 euros pour le chéne, pour des qualités équivalentes (Agreste, 2013). Il existe donc un fort
potentiel de développement de la filiere hétre comme bois énergie, mais qui nécessite cependant
d’améliorer son attractivité comme bois-matériau.

1.4. Les flux de fertilité : de la forét vers la production énergétique

1.4.1. Croissance des arbres

Les arbres ont besoin de lumiére, d’eau et de nutriments pour se développer. La lumicre est
indispensable a la photosynthése, qui permet de transformer le CO, de I’atmosphére en maticre
organique. La lumicre est captée par les feuilles de I’arbre, ou sont également échangé le CO, et 1’O..
Cette transformation intervient en présence d’eau, puisée dans le sol par les racines et alimentée
jusqu’aux feuilles par I’intermédiaire de la séve. La réaction simplifiée de photosynthése s’écrit
comme suit :

x CO, + 2x H,0 + énergie lumineuse —» (CH,0), + x 0, + x H,0

La matieére organique ainsi produite est une source d’énergie pour I’arbre et sert, notamment, de
matériau de construction pour ses tissus végétaux.

Des nutriments — sels minéraux et oligo-éléments — sont également essentiels a la croissance de
I’arbre. Parmi les plus importants, on peut citer 1’azote (N), le soufre (S), le phosphore (P), le
potassium (K), le calcium (Ca) et le magnésium (Mg) ; et en plus faibles quantités, le fer (Fe), le bore
(B), le manganese (Mn), le cuivre (Cu), le zinc (Zn), et le chlore (CI). Tous ces éléments sont prélevés
sous la forme d’ions dans le sol. Le sol se caractérise par une succession de couches : la litiere, en
surface ; I’humus, le sol minéral, la couche d’altération et la roche-mere, en sous-sol. La litiere est
constituée de branches, feuilles mortes et déchets d’étres vivants. La litiére est convertie en matiére
organique sous 1’action d’organismes décomposeurs, formant ainsi 1’humus. L humus contient alors
des nutriments disponibles pour I’arbre. En paralléle, 1’altération de la roche-meére en profondeur met a
disposition des éléments minéraux qui sont puisés par les racines (“ONF - Le sol, élément majeur pour
les foréts™, 2014).

1.4.2. Les cycles biogéochimiques et la forét

Les foréts fixent une partie du CO, de I’atmosphére, sous I’action de la photosynthése, tandis que
la respiration, la décomposition et la combustion (incendie) de la biomasse réémettent ce CO,,
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entretenant ainsi une circulation naturelle entre la forét et 1’atmosphére (Figure II-5). Dans un systeme
a I’équilibre, ces flux se compensent, et le stock de carbone contenu dans la biomasse est stationnaire.
La déforestation ou I’exploitation de la biomasse de fagon non durable déséquilibrent ce cycle, libérant
du CO, qui ne sera pas réabsorbé.

Actuellement, le bilan net en CO, au niveau des foréts est négatif, c’est-a-dire que les foréts
absorbent globalement plus de carbone qu’elles n’en émettent (Rubio, 2009). Ce puits de carbone
s’explique par I’accroissement en masse des foréts de I’hémisphére Nord. Cet accroissement a
plusieurs causes, parmi lesquelles un déficit de récolte, de meilleures pratiques sylvicoles, ainsi qu’un
effet dopant des dépots azotés, du CO, atmosphérique et du réchauffement.

Co, co,

photosynthese
respiration

__— combuiton

% décomposition
d’apres GieC 2007

Figure II- 5. Cycle biogéochimique du carbone en forét.

Le cycle biogéochimique des minéraux représente la circulation permanente des minéraux entre la
forét, le sol et ’atmospheére. L’arbre préléve la grande majorité de ces minéraux dans le sol, tandis
qu’une plus petite quantité est fixé par dépots atmosphériques. Parmi ces éléments, certains sont fixés
définitivement dans ’arbre, tandis que d’autres retournent au sol par le biais des feuilles ou branches
mortes. Des pertes par drainage, érosion et gazeuses ont également lieu. Le stock de minéraux dans le
sol disponible pour I’arbre est constitué des nutriments retournés par dégradation des végétaux, au
niveau de I’humus, et des minéraux libérés par 1’altération des roches (Figure 1I-6). Dans un systéme a
1’équilibre, la végétation laissée au sol permet de restituer 1’essentiel des nutriments ; la forét est alors
garante de sa propre fertilité et de son maintien

P, K, Ca, Mg, S
N
\

dépots atmosphériques

atmosphere

WY [
sol \?_/\ ‘
Vdécomposition
T\ érosion —

altération

drainage
P,K,Ca, Mg | I
roche-meére % phréatique

Figure II- 6. Cycle biogéochimique des principaux minéraux en forét.
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1.4.3. Les flux de minéraux : de la forét vers la centrale biomasse

Lors de la récolte du bois, des minéraux sont exportés. Pour garantir une pérennité de
I’écosystéme forestier, les exportations en minéraux doivent étre compensées par les divers apports
(Figure II-7). Un déséquilibre entre ces échanges entraine une perte de fertilité des sols, et donc une
perte de croissance du peuplement forestier (Nicolas and Ranger, 2009).

En France, les itinéraires sylvicoles actuels garantissent une gestion durable des peuplements.
Cependant, la récolte des menus bois, préconisée afin d’augmenter la part de bois énergie disponible,
est une pratique susceptible de générer un tel déséquilibre (ADEME, 2006). En effet, les MB ont par
nature une teneur en minéraux supérieure a celle du tronc et des plus grosses branches (ADEME,
2006; Cacot et al., 2003; Nicolas and Ranger, 2009). Le feuillage contient quant a lui la plus grande
proportion de minéraux, pouvant aller de 10 a 50 % selon 1’4ge du peuplement ; plus le peuplement est
jeune, plus les teneurs sont élevées. La décomposition de la matieére organique constitue un important
stock de minéraux dans le sol; ainsi prélever les MB présente un risque non négligeable
d’appauvrissement des sols.

La fertilité d’un sol dépend de ses caractéristiques, c’est-a-dire de sa texture, de son acidité, de sa
teneur en carbone organique, etc. et des besoins en nutriments propres a chaque essence. Sur un sol
trés fertile, I’exploitation des MB aura peu d’incidence tandis que sur un sol peu fertile, elle est
susceptible d’engendrer des conséquences bien plus séveres.

I est important donc, dans le cadre des projets biomasse-énergie, d’évaluer les flux exportés par
I’exploitation des foréts, et de confronter ces flux a ceux disponibles par altération, décomposition et
dépots atmosphériques, et a ceux exportés par drainage et érosion. Dans le cas d’une balance négative,
I’utilisation d’engrais serait nécessaire afin de compenser les pertes.

=
dépots atmosphériques

exportation sylvicole

® s L(y‘_’

decomposutlon
dralnage

érosion
alteratlon

i
Figure II- 7. Bilan des minéraux a 1’échelle de la forét : d’aprés Ademe 2006 (ADEME, 2006).

1.4.4. Les flux de minéraux : de la centrale vers la forét

Les minéraux exportés avec le bois énergie se retrouvent concentrés sous forme de cendres en
sortie de la centrale biomasse énergie. L.a question se pose alors de la possibilité de retourner ces
cendres sur le sol forestier comme fertilisant. Habituellement, les cendres des chaufferies biomasses
sont utilisés en co-compostage pour 60 %, en épandage agricole pour 25 % et en centre
d’enfouissement pour 15 % (chiffre 2006 pour la France) (Deleuze et al., 2012).

Les cendres sont composées des éléments minéraux, non dévolatilisés durant les processus de
conversion de la biomasse, et sous une forme plus ou moins oxydée selon le processus de conversion
thermochimique appliqué, et notamment de la température (Pitman, 2006). Une température élevée va
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notamment augmenter la dévolatilisation des éléments minéraux, réduisant ainsi leur disponibilité dans
les cendres. Les cendres peuvent également contenir du carbone non converti. Les teneurs et
compositions en minéraux des cendres sont dépendantes de la biomasse transformée. Elles peuvent,
par ailleurs, contenir des quantités non négligeables de métaux lourds, lorsque le bois n’est pas propre.
Les cendres ont un pH fortement basique, autour de 12, du fait de leur concentration en CaCO;, K,O et
Na,O (Deleuze et al., 2012).

Les cendres ont trois effets potentiels sur les sols :

- tout d’abord un effet sur le pH ; les cendres permettant de remonter le pH des sols. Pour des
sols acides, ce type d’amendement est particuliecrement bénéfique. En effet I’acidité des sols
limite la minéralisation des éléments dans le sol, et donc leur disponibilité pour 1’arbre
(Augusto et al., 2008). Leur application permet alors de restaurer la vitalité¢ d’un sol (Deleuze et
al.,, 2012) ;

- ensuite, un effet sur la fertilisation en éléments minéraux. Pour cela, les minéraux oxydés
doivent étre bio-disponibles, ce qui n’est pas nécessairement le cas (Demeyer et al., 2001). Par
ailleurs, tous les minéraux ne se retrouvent pas dans les mémes proportions, ainsi, en admettant
qu’ils soient tous bio-disponibles, leur restitution ne compenserait pas de maniere équivalente
les différents éléments exportés ;

- enfin, un effet polluant lié a la présence de métaux lourds.

On voit ici I'intérét de prédire la composition des cendres afin d’en déduire de potentiels usages
comme fertilisant.

2. Prévisions des flux de minéraux et carbone de la forét a la
cogénération

Les futurs développements de la filiere bois énergie en Europe ne sont pas sans risques, aussi bien
en termes de disponibilité de la ressource qu’en dommages potentiels sur les écosystemes forestiers.
Dans le cadre de la these, nous proposons une approche permettant de lier directement la production
énergétique d’une centrale biomasse avec la ressource forestiere requise pour satisfaire cette
demande ; I’objectif étant d’évaluer les flux exportés depuis la forét vers la centrale, et les flux sortants
de cette centrale. Ces flux concernent aussi bien les exportations en biomasse, carbone et minéraux,
que le nombre d’hectares requis, ainsi que les rejets gazeux et les cendres issus de la centrale. Nous
avons analysé ces flux en considérant, dans un premier temps, des pratiques sylvicoles classiques puis
en considérant une intensification de ces pratiques. Pour ce faire, nous avons mis en place une
collaboration avec Mathieu Fortin, ingénieur de recherche au LERFoB (Nancy) afin de modéliser la
forét. L’approche mise en ceuvre et les résultats obtenus sont présentés en détail dans la section 2.2 qui
reprend 1’ Article 3 :

« Assessing the fate of nutrients and carbon in the bioenergy chain through the modeling of biomass
growth and gasification», par J. Francois, M. Fortin, H. Wernsdorfer, F. Patisson et A. Dufour, soumis
a Environmental Science and Technology, en mai 2014.

Dans la section 2.1, nous résumons notre démarche et les principaux résultats de ces travaux.
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2.1. En bref : approche et résultats
2.1.1. Intégration d’un modele de forét sous Aspen Plus

2.1.1.1. Le modele de forét

Afin de prédire précisément les flux au niveau de la forét, nous avons eu recours a un outil capable
de modéliser la croissance d’une forét: la plate-forme Capsis (Dufour-Kowalski et al., 2012;
“Presentation [Capsis],” 2013). Cette plate-forme contient de nombreux modeles de croissance pour
différents peuplements. Ces modeles de croissance calculent I’évolution du diamétre et de la hauteur
des arbres du peuplement, et donc du volume de biomasse, au cours du temps. Pour certains
peuplements, ces modeles de croissance integrent également les teneurs en carbone et minéraux
contenus dans la biomasse, teneurs qui varient selon les compartiments de 1’arbre. Le modele
minéralo-masse utilisé dans notre étude, développé au sein du LERFoB, inclut les minéraux suivants :
N, S, P et K. Les ¢éléments Ca et Mg, bien qu’ils soient également d’importance dans 1’évaluation de la
fertilité des sols, n’ont pas pu étre intégré dans 1’étude, le modele de minéralo-masse ne permettant pas
leur évaluation. Capsis prédit également les coupes qui ont lieu sur le cycle de révolution sylvicole
d’un peuplement, en fonction de I’itinéraire sylvicole défini par I’utilisateur.

Sur cette plate-forme peuvent se greffer différents modules, dont 1’Outil Carbone, développé par
Fortin et al. (2012) (Fortin et al., 2012). L’Outil Carbone prédit la distribution de la récolte vers ses
différents usages, selon les caractéristiques de la biomasse récoltée. On obtient ainsi les flux en
biomasse, mais également en carbone et minéraux, dans les différents usages du bois, selon les
hypothéses de répartition de 1’Outil Carbone. On obtient ces flux a chaque coupe, puis sur la totalité
du cycle sylvicole. Pour notre étude, nous avons moyenné ces flux sur la durée du cycle sylvicole pour
avoir les flux en kg ha™ an™ moyen sur la vie du peuplement.

L’ensemble de ces résultats ont ét¢ obtenus grace a 1’aimable collaboration de Mathieu Fortin,
ingénieur de recherche au sein du LERFoB.

Au modele de cogénération par gazéification ou combustion développé au Chapitre I, nous avons
connecté, a son entrée, un module correspondant a la production de bois énergie par la filiere bois
(Figure I1-2). Ce module permet de quantifier les minéraux, le CO, et I’H,O absorbés par la forét, et
plus particulierement, ceux absorbés par le bois énergie, toutes ressources confondues : bois énergie
directement disponible en forét, résidus de I’industrie et déchets bois. Ce module utilise les flux en
kgha' an' du modéle Capsis comme paramétres d’entrée. Le détail du modéle tel qu’il a été
implémenté sous Aspen Plus est présenté dans 1’ Annexe 1-4.

En sortie de ce module, on obtient la quantité et la composition précise en bois énergie anhydre
sous la forme C,H,O.N4S.CIiKP, qui est requise par la centrale. Un calculateur permet, par ailleurs,
de déduire le nombre d’hectares de forét qui est associé a cette quantité de bois énergie. Le
raisonnement peut également se faire a I’inverse, c’est-a-dire qu’a partir d’une surface donnée on peut
en déduire la quantité d’énergie produite par la centrale.
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2.1.2. Scénarios étudiés

Pour 1’étude, on s’est intéressé a une futaie réguliere de hétre, c’est-a-dire a un peuplement
forestier comportant des arbres sensiblement de méme diametre et de méme age issus de plantation
(ONF, 2008a). La gestion standard consiste a faire la derniere coupe a 140 ans, et a laisser les menus
bois au sol. Des coupes partielles intermédiaires sont aussi faites tous les 6 - 9 ans environ jusqu’a la
coupe finale, dans le but de maintenir une densité de bois a 1’hectare fixée par I’utilisateur et mesurée a
1m30 du sol. Afin d’étudier I’effet de 1’intensification des itinéraires sylvicoles, on a regardé 1’impact
de ’augmentation des prélévements des MB, et celui du raccourcissement de la durée de révolution du
peuplement a 100 ans au lieu de 140 ans. Cette derniere option favorise les prélevements de bois
énergie directement en forét, les arbres de la coupe finale a 100 ans ayant des diametres plus faibles
qu’a 140 ans. On suppose que la forét et I’'unité de cogénération sont en régime permanent, on
considere alors que la cogénération est alimentée en continu par les flux de bois issus de la gestion de
la forét, ces derniers correspondant aux flux obtenus sur I’ensemble sur du cycle sylvicole moyennés
sur la durée du cycle.

2.1.3. Principaux résultats

Pour faire fonctionner la centrale de cogénération par gazéification pendant un an, avec une
production constante de 10 MW, et 18 MWy, équivalente a 280 TJ d’¢électricité (6,6 ktep) et 570 TJ
(13 ktep) de chaleur, 85 000 tonnes de bois énergie anhydre sont nécessaires, d’apres les résultats du
modele de cogénération seul.

En couplant ce modele a celui de « production de bois énergie », les résultats de la simulation sur
I’ensemble de la filiére biomasse-énergie nous permettent d’estimer a environ 32 000 ha la superficie
nécessaire pour produire cette quantité de bois énergie, en considérant le scénario sylvicole classique.
Cette surface vaut 12 % de la surface totale de hétre en Lorraine. Le bois énergie directement prélevé
en forét contribue a hauteur de 57 % de la quantité totale de bois énergie, tandis que les résidus et les
déchets fin de vie contribuent pour 37 % et 6 %, respectivement.

Les exportations de minéraux sont de 65 tonnes pour 1’azote (N), 8 tonnes pour le soufre (S),
6,5 tonnes le phosphore (P) et 89 tonnes pour le potassium (K).

L’azote se retrouve entierement dans les émissions gazeuses, pour 55 % comme N,, 43 % comme
NO, 1 % comme N,O et 1 % comme HCN. Le soufre se retrouve pour 85 % sous forme de SO, dans
les fumées et gaz d’échappement, les 15 % restants finissant dans les cendres. Le phosphore et le
potassium se concentrent pratiquement entierement dans les cendres, avec des traces dans les
émissions gazeuses comme cendres volantes.

Le prélevement des MB diminue la superficie nécessaire pour produire une quantité équivalente
de bois-énergie ; tandis que le raccourcissement de la durée de révolution du peuplement augmente
cette surface. Cet itinéraire a, en effet, un impact défavorable concernant la production de BO,
diminuant ainsi la quantité de résidus disponibles en bois énergie, sans pour autant favoriser la
production de bois énergie disponible en forét.
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Au niveau de I’exportation des minéraux, la récolte des MB augmente les exports en N, S et P
entre 1 et 5 %, et diminue celui en K de 2 %, dans la gestion classique. Lorsque la révolution du
peuplement est plus courte, la récolte des MB augmente les exportations des quatre minéraux étudiés
de 2 a 8 %. L’itinéraire avec une révolution plus courte sans récolte de MB donne des résultats trés
proches en termes d’exportations minérales que I’itinéraire classique avec récolte des MB.

Les émissions de la centrale sont également affectées par les itinéraires sylvicoles. Une gestion plus
intensive, avec récolte des MB et durée de révolution plus courte, va ainsi augmenter les émissions de
NO de 1 %, soit de 400 kg, celle de N,O de 7 %, soit de 54 kg, et celle de SO, de 2 %, soit de 150 kg
sur un an de fonctionnement. La composition des cendres est également affectée, avec une
augmentation de S et P et une diminution de K

L’exploitation de la totalité de la surface de hétre en Lorraine, dans les conditions qui minimisent
la superficie, soit avec une révolution classique jusqu’a 140 ans, associée a la récolte des MB,
fournirait, d’aprés notre modele, 0,07 Mtep d’électricité et 0,13 Mtep de chaleur ; en considérant que
la ressource bois énergie est enticrement valorisée dans des cogénérations par gazéification du bois,
ceci représenterait environ dix unités de cogénérations comme celle étudiée. En cogénération par
combustion, dans les mémes conditions de sylviculture, ces productions deviennent 0,06 Mtep et
0,18 Mtep, respectivement. En termes de chaleur, ces valeurs correspondent respectivement a 2,1 % et
3 %, pour la gazéification et la combustion, des objectifs nationaux fixés par le PPI chaleur (cf. §
1.1.2). Ces résultats sont nécessairement dépendants du marché BO qui devra accompagner la
demande bois-énergie. La comparaison entre la valorisation du bois énergie en gazéification et
combustion, avec les volumes et tonnages de hétre exploitable en Lorraine est présentée Figure 11-8.
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Figure II- 8. Production d’¢électricité et de chaleur sur un an en valorisant la totalité de la surface de hétre

disponible en Lorraine en cogénération biomasse, en considérant un itinéraire sylvicole classique et la récolte
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2.2. Article-3 (reproduction intégrale)

Francois J., Fortin M., Wernsdorfer H., Patisson F. et Dufour A., Assessing the fate of
nutrients and carbon in the bioenergy chain through the modeling of biomass growth and
gasification, soumis a Environmental Science and Technology en mai 2014.

A-3/ ABSTRACT

A forest growth model was coupled to a model of combined heat and power (CHP) production in a
gasification plant developed under Aspen Plus. This integrated forest-to-energy model made it
possible to predict the forested area as well as the annual flows in wood biomass, carbon and nutrients,
including N, S, P and K, from the forest, their chemistry of conversion in the CHP process and air
emissions (NOx, SOx, PAH, etc.) and ash flows. We simulated the bioenergy potential of pure even-
aged European beech stands, an abundant forest type in Northeastern France. Two forestry
management practices were studied, a standard-rotation and a shorter-rotation scenario, along with two
wood utilizations: with or without fine woody debris (FWD) harvesting. Constant wood-energy needs
were assumed for the CHP plant for the four scenarii. FWD harvesting tended to reduce the forested
area required to supply the CHP since larger amount of energy wood were available for the CHP
process, especially in the short-scenario. The short-rotation scenario with FWD decreased the nutrient
uptakes per hectare, compared to standard practices, but increased the amount of nutrients in the CHP
process. This increase in the input nutrient flows had direct consequence on the inorganic air
emissions. This model is a powerful tool to assess detailed life cycle inventories of the entire
bioenergy chain.
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Figure A3- 1. Graphical abstract

A-3/ 1. INTRODUCTION

In view of increasing worldwide energy demand, and the known environmental burdens due to
large fossil energy consumption, forest biomass is now considered to be a promising resource for
large-scale energy production (Food and Agriculture Organization of the United Nations (FAO),
2008). In Europe, forests account for 37.5 % of the total area (MAAF, 2013) and wood biomass is
expected to play a major role in the targeted 23 % of renewable energy in the total energy share by
2020 (European Parliament, 2009). During the last decade, some research projects have been
undertaken to evaluate the efficiency of combined heat and electricity production from wood biomass
in advanced technologies (Faaij, 2006; Maniatis, 2008). Since these new technologies are expected to
gain in popularity in the near future (Ahrenfeldt et al., 2013), it is necessary to assess the availability
of the wood resource, to anticipate the potential risk of a new urgent demand (Reijnders, 2006; Stupak
etal., 2011).

89



Chapitre II. Le devenir des minéraux et du carbone depuis la forét jusqu’a la production d’énergie

Broadleaved forests are abundant in France and standard management practices in these stands has
often relied on long rotation, e.g. 140 years until the late 1990s (ONF, 2007a). A tree is usually
harvested for its bole in order to supply the construction and furniture industry (ONF, 2008b).
Branches with diameters greater than 7 cm are sent to other outlets to be used for the production of
paper, domestic and industrial energy wood. Smaller branches, also known as fine woody debris
(FWD), are usually left on the ground to maintain soil fertility (Cacot et al., 2003). The construction
and furniture industry generates a great deal of wood residues, part of which can be used for energy
production. Clean disposable wood products such as wood packaging, can also be recycled into energy
wood.

Given the increasing wood biomass demand, more extensive management practices are likely to
emerge, including the harvest of FWD or the implementation of shorter rotation lengths. Although
they would boost the production of energy wood, these new practices might also alter soil fertility in
the short term through increased acidification and reduced nutrient stock (Akselsson et al., 2007;
Walmsley and Godbold, 2010; Walmsley et al., 2009).

Several authors have studied the nutrient uptakes in relation to management practices. For
example, Paillet et al. evaluated the nutrient export caused by FWD harvesting in a temperate beech
stand (Paillet et al., 2013). In some other site-specific studies, the entire nutrients balance was
considered, including nutrient export from timber harvesting along with natural leaching and nutrient
formation from mineral weathering (Aherne et al., 2012; Akselsson et al., 2007; Fichter et al., 1998;
Ranger et al., 2002; Sverdrup and Rosen, 1998).

While these studies highlighted the effect of FWD harvesting, they did not compare different
rotation lengths. Moreover, there was no attempt to connect the harvest with bioenergy production. To
our knowledge, the study by Korhonen et al. is the one study in which all of the energy and material
fluxes exchanging within the Finnish forest were evaluated (Korhonen et al., 2001). However, they did
not address the specific consequences of implementing a bioenergy system in order to meet the energy
demand.

In this study, our objective was to connect forest management practices with energy and heat
production from wood biomass. To do this, we combined a forest growth model with a wood-to-
energy process model. Regular even-aged beech (Fagus sylvatica L.) stands in the Northeastern
France were taken as case study. In the French context, these forests are particularly interesting as they
are currently underexploited. In our simulations, a part of the biomass harvested from these stands was
supplied to an advanced gasification technology, that produced electricity with high efficiency, and
heat for district heating.

Our integrated forest-to-energy model predicts the amount of carbon and nutrients N, S, P and K
exported from the forest, their thermochemical conversion in the gasification process and their return
to the ecosystem either as inorganic air emissions or ash. The impacts of two forest management
practices, as well as the possible FWD harvesting, on the forested area, nutrient depletion and CHP
plant emissions are assessed. To the best of our knowledge, this is the first attempt to combine a
forestry modeling approach with a process modeling approach for a comprehensive assessment.
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A-3/ 2. MATERIAL AND METHODS

A-3/2.1. FRAMEWORK

Modeling the complete chain from forest to electricity and heat production involves many
processes, including biomass production, harvesting, transportation and gasification. Our framework
relies on the coupling of two different platforms: the CAPSIS platform and the Aspen Plus platform
(Figure A3-2). The CAPSIS platform has been used by forest managers to predict the growth of forest
stands under management (Dufour-Kowalski et al., 2012). It contains a large array of growth models
and a carbon assessment tool (Fortin et al., 2012). The Aspen Plus platform has been widely used for
modeling industrial processes (Bao et al., 2002; Chang et al., 2009).

Growth simulations were first carried out within the CAPSIS platform using the FAGACEES
model, which is designed for pure even-aged stands of European beech (Le Moguédec and Dhote,
2012). The carbon assessment tool was then used to estimate the average annual flows in biomass,
carbon and nutrients contained in harvested wood products (HWPs), industrial wood residues and
recycled wood products that are produced from one hectare of beech forest. Some of these predicted
flows were in turn used in the CHP process modelled using Aspen Plus. The forest was modelled as a
“reactor” in the Aspen Plus platform based on these flows. Thus, the mass and energy balances from
the forest to the electricity and heat generation were predicted, including the required forest area, the
uptake of nutrients from soil and their release as air emissions and ash from the bioenergy process.
The following sections give more details about the two platforms.
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Figure A3- 2. Scheme of the modeling approach developed in this study: CAPSIS, a forest management
modeling platform, was coupled with Aspen Plus, a process modeling platform.

A-3/2.1.1. Forest management modeling using the CAPSIS platform

In addition to its 50 forest growth models, the CAPSIS platform also includes some allometric
relationships and diagnostic tools. Growth models usually predict the evolution of basic tree attributes
such as height and diameter (Fortin and Langevin, 2012; Le Moguédec and Dhéte, 2012). The
allometric relationships rely on these predicted tree attributes to derive some additional information
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such as dry biomass (Drexhage and Colin, 2001; Genet et al., 2011) and the concentration of some
nutrients, such as carbon (C), nitrogen (N), sulfur (S), potassium (K), and phosphorus (P).

The carbon assessment tool available in the platform accounts for the whole lifecycle of the
HWPs, from their production to their disposal (S.1). Based on the aforementioned allometric
relationships, some lifecycle inventories and average useful lifetimes, it provides the average annual
flows in biomass and nutrients per hectare and per year: (i) in the HWPs, which can be distinguished
according to their nature: construction products, furniture products, packages, pulp and paper,
industrial energy wood and domestic firewood; (ii) in the industrial wood residues 70 % of which is
assumed to be recycled into industrial energy wood and (iii) in disposable HWPs, of which the
packaging is assumed to be recycled into industrial energy wood as well. The tool also offers the
flexibility to distinguish these annual flows according to their origins. In this case study, for example,
we distinguished between the fine woody debris (FWD) and larger logs in the HWPs dedicated to
industrial energy wood. For the sake of clarity, we will refer to the above three sources of energy as
industrial energy wood, industrial residues and recycled HWPs. Readers are invited to refer to Fortin
et al. for more details about this tool (Fortin et al., 2012).

A-3/2.1.2. Bioenergy chain modeling using Aspen Plus

Forest growth process — Trees are grown through photosynthesis: carbon dioxide (CO,), water
(H,0O) and nutrients are converted into biomass using solar energy. In Aspen Plus, we modeled the
photosynthesis process in a reactor with the following simplified equation:

aCO, + b/2 Hy0 + dN + eS + fCL+ pP + kK — CoHyO0.NgS,Cl:PKy + (2a+b/2 —¢)/2 05 (1)

The amount of C, N, S, P and K was specific to each HWP category (industrial energy wood,
industrial residues, recycled HWPs and other HWPs). The flows in C, N, S, P and K in kg hayr" as
estimated by CAPSIS were used as input parameters for the Aspen Plus photosynthesis reactors. For
Cl, average data on beech wood ultimate analysis were used (ECN, 2014). These flows were used to
determine the composition of wood, as specified in Eq. 1 along with the stoichiometric coefficients of
the photosynthesis reaction. The scope of this work was not to model the forest biogeochemical
process in detail, but to propose a simplified method to handle forest management under a process
flow sheet such as Aspen Plus.

The CHP plant process requires a certain biomass flow (kg hr') to achieve a specific electricity
and heat power. The forest growth process provides the amounts of industrial energy wood, including
or not the FWD, industrial residues and recycled HWPs per hectare and per year. Given a certain
electricity and heat power, it was then possible to estimate the forest area required to meet the demand
as well as the amount of nutrients contained in this biomass.

Bioenergy chain model — The forest growth process was the first process of a model that described
a wood gasification CHP plant system. The CHP plant was scaled to produce 10 MW of electricity.
Additionally, 18 MW of heat were recovered during the process for district heating that could supply
approximately 6,000 residential equivalents in the Nancy area, France. The overall energy efficiency
of the CHP plant was 68 % (with reference to low heating value of wood on anhydrous basis). The
model included the complex reactions of gasification and the fate of nutrients throughout the CHP
process. It is briefly described in the Supplementary Material (see § A3/ 5.2) and extensively detailed
in Abdelouahed et al. (Abdelouahed et al., 2012) and Francois et al. (Abdelouahed et al., 2012;
Francois et al., 2013a).
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The CHP system consists of an atmospheric dual fluidized bed (DFB) gasifier, a syngas cleaning
unit and a gas engine. An important feature of our bioenergy chain model is its ability to model the
evolution of trace/pollutant species (Francois et al., 2013a) through the description of the thermo-
chemical phenomena occurring in the DFB gasifier and engine for syngas combustion. Such a detailed
approach was made possible by coupling dedicated external Fortran files through .dll to the Aspen
Plus simulator. The biomass transformation throughout the CHP process, and the pollutant emissions
predicted by the model are shown in Figure A3-3.

EXHAUSTGAs C0.CO PAHSO,

A NOx VOC
GAS ENGINE
RECYCLED SYNGAS T
WASTE «| }—  cLEANING
tars NH; HCI H,S CO, CO PAH SO,
FLUEGAS N,0 NOx N, HCN
CO CO, CH, C,H, A HCl VOC fly ash
C,H, tar H,S NH, SYNGAS
HCN N, HCI 1
sand bed
SECONDARY
REACTIONS
1
GAS
/ PYROLYSIS COMBUSTION
T —
WOOD = CHAR " ASH

CHLONGS.CIKP, | H O MNS.ClK, P, ] CSNP,0sK,0

DFB GASIFIER L

==
RECYCLED SYNGAS + WASTE
tars NH; HCI H,S

Figure A3- 3. Thermochemical conversion of the biomass and minerals throughout the CHP process.

In the DFB reactor, wood with mineral matter first undergoes pyrolysis to form gas, tar and char in
the gasifier compartment, and the char is then combusted in the combustor compartment. The detailed
modeling assumption for N, S, P, K and CI species evolution thorough the process is given in the
Supplementary Material (§ A3/5.3).

Briefly, during wood pyrolysis, the N-content of wood (N-wood) was assumed to be converted
into N-moieties in char at the rate of 5 %, and the following evolved gaseous species: NHj at the rate
of 66 %, N, at the rate of 23.5 % and HCN at the rate of 5.5 % (Abelha et al., 2008; Tian et al., 2005;
Wilk and Hofbauer, 2013). S-wood was converted into S-moieties in char at the rate of 46 % and into
H,S (Knudsen et al., 2004). Cl-wood was retained in char at the rate of 30 % and devolatilized as HCI
at the rate of 70 % (Bjorkman and Stromberg, 1997; Blaesing et al., 2013; Jensen et al., 2000;
Porbatzki et al., 2011), whereas all P- and K-wood were assumed to remain in the char (Blaesing et al.,
2013; Jendoubi et al., 2011; Jensen et al., 2000; Porbatzki et al., 2011). During char combustion, N-
char was converted into NOx (accounted for as NO) at the rate of 31 %, N,O at the rate of 4 %, HCN
at the rate of 13 % and N, at the rate of 52 % (Konttinen et al., 2013; Winter et al., 1996). S-char was
retained as S-moities in ash at the rate of 33 % while 67 % was released as SO, (Knudsen et al., 2004).
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Cl-char was assumed to be completely released as HCI; and all P- and K-char were assumed to be
retained in ash as P,Os and K,O, respectively. We assumed that some fly ash was carried out with the
flue gas, up to 8 mg Nm™ (6 % O,, dry content) (Rogaume, 2013).

HCI and NH; in syngas were assumed to be entirely removed in the cleaning process, along with
more than 99 % of the tarry contaminants (Francois et al., 2013a, 2013b). NH; and HCI absorbed in
the water scrubber were burnt in the char combustor within stripped air used to clean scrubbing water.
Tars removed from the scrubber were also returned to the char combustor within tar sludge (see §
A3/5.3). H,S contained in syngas was assumed to be entirely converted into SO, during syngas
combustion in the gas engine. In addition, the formation of polycyclic aromatic compounds (PAH),
volatile organic compounds (VOC) and thermal NOx (accounted for as NO) in both the combustor
(Arrété du 23 juillet 2010 relatif aux chaudieres présentes dans les installations de combustion d’une
puissance thermique supérieure ou égale a 20 MWth autorisées ou modifiées a compter du ler
novembre 2010, 2010) and gas engine (Arrété du 14 novembre 2003 modifiant [’arrété du 11 aout
1999 relatif a la réduction des émissions polluantes des moteurs et turbines a combustion ainsi que
des chaudieres utilisées en postcombustion soumis a autorisation sous la rubriqgue 2910 de la
nomenclature des installations classées, 2003; Herdin et al., 2004) was also considered (see § A3/

5.3).

A-3/2.2. CASE STUDY

European beech is one of the most abundant tree species in Europe (Forest Europe UNECE and
FAOQ, 2011). In 2010, the area covered by pure beech stands was estimated at 600,000 ha in France
alone (IFN, 2010b). In this study, we tested an eventual future management strategy that would be
based on a shorter rotation length, namely a final cut at 100 years of age instead of 140 as traditionally
done. The thinning schedule would remain the same except that the final cut would occur when the
trees are smaller. This strategy was tested as a short-term option for the traditionally managed stands
that are currently close to 100 years of age, given the low market prices for beech timber and wood
quality issues concerning those stands.

In addition to this alternative management strategy, we also tested the harvest of FWD as a source
of energy. At the moment, the commercial volume is limited to a small-end diameter of 7 cm in
France. However, it could reasonably be expected that branches between 7 cm and 1 cm in diameter
could be used as industrial energy wood. We ran four simulations within the aforementioned
framework (Figure A3-2) in which we compared two management scenarios (standard and short
rotation) crossed with two wood utilizations (with and without FWD).

A-3/ 3. RESULTS

A-3/3.1. ANNUAL FLOWS IN BIOMASS AND NUTRIENTS

The annual flows in biomass and nutrients exhibited a slightly different pattern (Table A3-1). The
short-rotation scenario with FWD was the one that yielded the largest annual flow in industrial energy
wood, with more than 1.7 t ha'yr"' compared with 1.6 t ha'yr' for the standard-rotation scenario with
FWD. The industrial energy wood represented 23 % and 28 % of the total harvested biomass in the
standard-rotation scenario with and without FWD, respectively, and 27 % and 34 % in the short-
rotation scenario with and without FWD, respectively. The short rotation produced less industrial
residues and fewer other HWPs than the standard one. The total annual flow in biomass for energy
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production was 2.53 and 2.15 t ha''yr' for the standard-rotation scenario with and without FWD
compared to 2.41 and 1.89 t ha'yr"' for the short-rotation scenario with and without FWD.

The flows in nutrients were roughly proportional to the flow in biomass (Table A3-1). The flow in
carbon was a little less than half that of biomass. The flows in N and K ranged from 0.1 to
4.1kgha'yr' depending on the HWP class. P and S flows were smaller than 0.3 kg ha"'yr" in most
cases. The nutrient concentration was slightly higher in the FWD. In the short-rotation scenario, for
example, FWD represented 10 % of the total HWPs, but they accounted for 13 % of the total N, 11 %
of the S, 13 % of the P and 11 % of the K.

Harvesting the FWD increased the nutrient uptake per hectare and per year by 9 % for N, 8 % for
S, 6 % for K and 9 % for P in the standard-rotation scenario, and by 14 %, 13 %, 12 % and 16 %,
respectively, in the short-rotation scenario. The comparison between the scenarios also showed that
reducing the rotation length had an influence on the nutrient uptake per hectare and per year as well.
When FWD was not harvested, the short-rotation scenario resulted in reductions of 15 % for N, 15 %
for S, 29 % for P and 15 % for K compared to the standard-rotation. These reductions were relatively
lower with percentages of 10 %, 10 %, 25 % and 10 % for N, S, P, and K, respectively when FWD
contributed to energy production.

Table A3- 1. Average annual flows in biomass (on anhydrous basis) and nutrients in function of management
scenarios and harvested wood product (HWP) classes.

. Biomass C N P K S
Scenario and HWP class (t ha'lyr) (ke ha”! yr)
Standard-rotation scenario
Industrial energy wood
Without FWD' 1.23 5.96x10? 1.17 1.18x10! 1.54 1.43%107!
With FWD' 1.61 7.78%10% 1.62 1.66x10™! 1.97 1.90x10™!
Industrial residues 0.79 3.81x10? 0.72 0.73%10! 1.05 0.90x10™!
Recycled HWPs 0.13 0.65%10% 0.12 0.12x10°! 0.18 0.15%10™!
Total for energy
Without FWD' 2.15 10.42x10>  2.02 2.03%x10°! 2.76 2.48%10"!
With FWD' 2.53 12.24x10°>  2.46 2.51x10! 3.19 2.96x107!
Other HWPs'" 3.23 15.64x10°>  3.02 3.04x10! 4.13 3.72x107!
Short-rotation scenario
Industrial energy wood
Without FWD' 1.19 5.75%10% 1.16 1.16x10™ 1.29 1.38x10™!
With FWD' 1.71 8.30%10? 1.78 1.83%x10"! 1.89 2.04x10"!
Industrial residues 0.56 2.71x10? 0.52 0.52x10! 0.63 0.64x10™!
Recycled HWPs 0.14 0.67x10% 0.13 0.13x10°! 0.15 0.16x10™"
Total for energy
Without FWD' 1.89 9.13%x10% 1.80 1.81x10™ 2.07 2.18x107!
With FWD' 2.41 11.68x10°> 242 2.48x10! 2.67 2.85%x107!
Others HWPs ' 2.60 12.59x10> 249 2.49%x10"! 2.84 3.09%10"!

'FWD: Fine woody debris; ''Other HWPs: Including domestic firewood, pulp and paper, packaging, construction and
furniture products.

A-3/3.2. CARBON, NUTRIENTS AND ENERGY BALANCE OF THE BIOENERGY CHAIN

The impacts of the management practices on the flows between the forest ecosystem and the
industrial process are shown in Table A3-2. To supply the CHP plant with the same biomass flow, the
total amount of harvested biomass, including the other HWPs, varies across the management practices.
For both the standard- and short-rotation management, harvesting the FWD reduced the total harvested
biomass required for the same energy production. Compared to the standard-rotation scenario, the
short-rotation scenario also reduced the total harvested biomass.
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The energy wood ranged from 50 to 58 % of the total harvested biomass. Without FWD, the short-
and the standard-rotation scenarios exhibited percentages that were quite similar. The harvest of FWD
increased the availability of energy wood in both scenarios, with a larger increase in the short-rotation
scenario. The distributions of energy wood products also vary across the management practices. All
the scenarios relied on higher proportions of industrial energy wood, compared to industrial residues
and recycled HWPs, but the difference was greater in the short-rotation scenario with FWD.

The management practices also had an impact on the amount of forested area that is required to
operate the CHP plant. The total forested area decreased when FWD were harvested (Table A3-2). For
the standard- and short-rotation scenarios, the use of FWD reduced the land area by 4770 and 8010 ha,
respectively. Without FWD, the short-rotation required the largest forest area, with an additional
4530 ha compared to the standard-rotation scenario.

The C flow was unchanged in the four scenarios since the C concentration was considered
constant across the different HWP classes. However, the flow of nutrients was perceptibly affected by
management practices. Exports in N, S and P were larger with the harvest of FWD, and this trend was
accentuated in the short-rotation scenarios. The use of FWD increased N, S and P exports by 2.5
4 %), 0.11 (1 %) and 0.33 Mg (5 %), respectively, in the standard-rotation scenario, and by 3.34
(5 %), 0.15 (2 %) and 0.33 Mg (7 %) in the short-rotation scenario.

Without FWD, the short-rotation scenario also led to higher N, S and P nutrient exports compared
to the standard-rotation scenario, but to a lesser extent, with increases of 1.40t (2 %) for N, 0.03 t
(0.4 %) for S and 0.11t (2 %) for P. Inversely for K, the exports were more affected by the forestry
management than by the use of FWD. Thus, K uptake was decreased in the short-rotation scenario,
with or without FWD, by 13t (14 %), compared to the standard-rotation scenario without FWD.
Contrary to the trend reported for the others nutrients, the use of FWD had a positive effect on the K
exportation in the standard scenario only, and slightly decreased the K exportation of 1.4 t (2 %).

In the CHP plant, the results for air emissions and ash were practically the same for the four
scenarios. Most of the C (99.4 %) was released as CO,. The remaining C was emitted as CO and VOC
for 0.3 and 0.1 %, respectively, and the remaining 0.2 % was found in the ash. N was integrally
returned as air emissions. Depending on the forestry practices, 55 to 58 % was emitted as N,, 41 to
43 % as NO, 1 % as N,O, and less than 1 % as HCN. S was emitted as SO, at the rate of 85 %,
whereas the remaining 15 % was retained in the ash. As for P and K, they were entirely retained in the
ash. A very tiny fraction, 0.3 %, was released as air emissions because some fly ash was carried out
with the flue gas.

The amount of inorganic emissions emitted by the CHP process is directly linked to the amount of
nutrients fed to the CHP process within the energy wood. Consequently, the short-rotation scenario
with FWD, which resulted in the highest N and S uptake, also led to the highest emissions of NO,
N,O, HCN and SO,. Compared to the standard-rotation scenario without FWD, an increase of 0.35 t
(1 %) of NO, 0.05 t (7 %) of N,O, 0.02 t (7 %) of HCN and 0.16 t (2 %) of SO, was found. The short-
rotation scenario also led to the largest exports of P and, therefore, to a greater amount of P retained in
the fly and bottom ashes. As for K, it was found in greater quantity in the standard-rotation scenario
without FWD. The ratio between K and P in the ash varied with the forestry practices: for the
standard-rotation without FWD, the ratio was approximately 14 %, whereas it was approximately
10 % in the short-rotation scenario with FWD.
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Table A3- 2. a) Schematic diagram of the annual flows from the forest to the biomass CHP plant. b) Annual
flows and areas required to supply the biomass CHP plant as a function of two management practices and two
wood utilisations for the production of 10 MW of electricity and 18 MW of heat for one year.

a) b) standard rotation shortrotation

] without FWD with FWD  without FWD  with FWD
Energy embedded in the total

harvested biomass [T7] 3.82x103 3.26x103 3.77x103  2.95x103
Total harvested biomass [t] 1.70%10°  1.55x107 1.66x10° 1.45x107°
Total forested area [ha] 3.22x10%  2.74x10% 3.67x10%  2.87x10*
Total energy wood to total
( harvested }%i{)mass [%0] POk 2o L e
v Allocated forested area™ [ha] 1.61x10*  1.50x=10% 1.88x10*  1.68x10%
Distribution of the energy wood products
Industrial energy wood [%] 57% 64% 63% 71%
Industrial residues [%o] 37% 31% 30% 23%
Recycled HWPs [%0] 6% 5% 7% 6%
Flows of carbon and nutrients to the CHP plant
Clt 3.35x10%  3.35x104 3.35=x10%  3.35x104
N[t 6.48x101  6.73x10! 6.62x101  6.96x10!
St 0.798x10'  0.809x=10! 0.801x10' 0.817x10!
K[ 8.87x10! 8.73x=10! 7.61x<10!  7.67x10!
P 0.654<10" 0.687x10'  0.665x10' 0.710x10!

Flows of carbon and nutrients out of the CHP plant
Gaseous emissions

Cin CO, [t] 3.33x10%  3.33x104 3.33x10%  3.33x10%
Cin CO[t] 1.05x102 1.05x102 1.05x10%2  1.05x10?
Cin VOC[t] 4.47=<100  4.47x]10! 4.47x101  4.47=10!
NinN, [t] 3.58x101  3.81x10! 3.72<100  4.02x10!
N in NO [f] 2.80x101 2.82x10! 2.81x=10t  2.84x10!
NinN,O[1] 7.37x<101  7.66x10! 7.50<10t  7.91x10
N in HCN [t] 2.23x10-1  2.32x10! 2.27x10-1  2.40x10-!
S in SO, [t] 6.76 6.86 6.79 6.92
PinP,0,[1] 4.02x102  4.26x102 4.47x102  4.73x107
KinK,0 [t] 5.46x101  5.42x10! 5.11x101  5.11x10!
Ash

Cl 5.50=101  5.50x10! 5.50x10t  5.50x10!
N [1] 0 0 0 0
S [t 1.20 1.22 121 1.23
Pin P,0; [t] 6.49 6.82 6.60 7.05
KinK,0[t] 8.81x101  8.67x10! 7.55x101  7.61x10!
Energy produced by the CHP plant

Electricity [TJ]] 2.81x102  2.81%102 2.81x102  2.81x10?
Heat [TJ] 5.67x107  5.67x100  5.67x10> 5.67x10°
fTotal energy wood includes the industrial energy wood, industrial residues and recycled
HWPs

T Itis allocated by the mass ratio between total energy wood to total harvested biomass

A-3/ 4. DISCUSSION

The simulations carried out showed that the management practices affect the splitting of the
harvested biomass into the different HWP classes. The major benefit of implementing a short-rotation
scenario is a greater proportion of the HWPs available for the CHP plant and this tendency is
accentuated when FWD are harvested (Table A3-2). However, the total harvested biomass is smaller
in the short-rotation scenarios (Table A3-1). If FWD are not harvested, the flow in energy HWPs is
smaller in absolute value, even though these products account for a larger proportion of the total
harvested biomass. As a direct consequence, a larger area would be required to operate the CHP plant.

In Lorraine, in Northeastern France, beech-dominated stands cover around 175,000 ha (ONF,
2005). Producing 10 MW of electricity for the French grid and 18 MW of heat to the district heating of
Nancy all year long would require 16 % of this area under the assumption that FWD would be
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harvested. Under the standard rotation without FWD, this percentage increases to 18 %. In the end,
both scenarios with FWD seem to be equally acceptable as an alternative to the standard-rotation
scenario without FWD. The low market price for beech logs with small-end diameters larger than
40 cm (ONF, 2007a) would, however, plead in favour of the short-rotation scenario in which fewer of
these are produced.

FWD have higher nutrient concentrations as shown in previous studies (Aherne et al., 2012; André
et al., 2010; Paillet et al., 2013; Walmsley et al., 2009). Compared to the standard practice, the annual
uptake in N, S, K and P per hectare are expected to increase by 7 % in the standard-rotation scenario
with FWD. On the contrary, exports are expected to decrease by 2 to 7 % depending on the nutrient
concentration in the short-rotation scenario with FWD. The nutrient export reduction in the short-
rotation scenario is explained by the lower proportion of other HWPs. In fact, the total biomass
exported from one hectare of forest is smaller in the short-rotation scenarios.

Paillet et al. compared the nutrient uptake for traditional stem-only harvesting with whole-tree
harvesting and found large increases for N and K (Paillet et al., 2013). André et al. also predicted an
increase in the nutrient uptake of 29 % for K and 69 % for P caused by the harvesting of FWD in
beech stands between 43 and 86 years of age (André et al., 2010). The increases reported in these two
studies are larger than ours. However, our harvesting of the FWD is more conservative than theirs.
FWD were harvested only if it was more than 1 m in length and if its small-end diameter was greater
than or equal to 1 cm. FWD smaller than 1 cm has the highest concentrations (André et al., 2010) and
consequently, our exports tend to be smaller than those of the previous studies. In our system, the
assumption that FWD smaller than 1 cm in diameter would be left in the forest was mainly motivated
by the fact that their harvest is technically unrealistic and not profitable.

The harvest of FWD has an impact on the CHP plant. Both scenarios in which they were harvested
resulted in a larger proportion of smaller logs in the biomass supply. As a consequence, the amount of
nutrients that entered the CHP plant was larger in these two scenarios except for K (Table A3-2). For
N, S and P, the effect was amplified in the short-term scenario since it produced smaller branches and
in larger quantity than the standard scenario. Thus the FWD, but also the industrial energy wood, were
more abundant and showed higher concentrations in those nutrients. As for K, its export was not and
or even positively affected by the harvest of FWD, depending on the forestry management. Unlike
other nutrients, K was equally and even less concentrated in the FWD, in the short- and standard-
rotation scenarios, respectively.

The largest nutrient uptake within the energy wood is directly responsible for higher hazardous
emissions in the CHP process. NOx emissions lead to substantial environmental burdens, as in the
case of nitrate levels in ground water, eutrophication and acidification (Reijnders, 2006). SO, is
mainly responsible for increasing acidification. In our work, we observed an increase of 1 % for NOx,
7 % for N,O and 2 % for SO, when short-rotation practices with FWD were conducted. This scenario
corresponds to the highly exporting nutrients scenario in t per year. Extensive nutrient exportation may
also lead to indirect emissions if the use of chemical fertilizers is to be considered (Reijnders, 2006).

Although the economic perspective and the global efficiency favor the short-rotation scenario with
FWD, it should be stressed that the figures we reported here are uptakes and as such they provide
limited insight into the impact on site fertility. In other words, the fertility might be negatively affected
by the short-rotation scenario with FWD, even if the uptakes per hectare are smaller. The threshold
beyond which the fertility is impacted highly depends on the type of soil. Moreover, some important
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ecological processes in the nutrient cycles may take place after 100 years of age, in which case the
short-rotation scenario would affect these cycles. For beech, some evidence for an effect of site
conditions (climate and/ or soil) on nutrient concentrations in roundwood of various diameters was
found, but, so far, it is difficult to distinguish between site and age effects due to the lack of field data.
To ensure the sustainability of a forest, the nutrient balance has to be maintained (Reijnders, 2006).
The whole biogeochemical cycle has to be considered, including the weathering of minerals that forms
new nutrients in the soil and their leaching into ground water (Korhonen et al., 2001; Ranger et al.,
2002), in addition to their uptake within the industrial process.

Recycling the nutrients retained in the ash during the wood-to-energy conversion process may also
be an alternative for supporting a sustainable use of biomass (Pitman, 2006). The feasibility of using
ash as soil amendment was investigated (Demeyer et al., 2001; Galvez et al., 2012; Ljung and Nordin,
1997), but the availability of nutrients is still very difficult to predict as it greatly depends on the type
of biomass and technology used to convert the biomass into energy (Steenari et al., 1999). In our
simulations, we found that most of the K and P elements were concentrated in the ash through the
gasification process, while a small amount was lost as air emissions along with most of the N and S
elements. Although the assumptions regarding the minerals behavior in that particular technology have
to be further studied, including a better knowledge of the physical and chemical characteristics of ash,
our results show the potentiality of our model to precisely quantify the nutrient that may be returned to
the forest as soil amendment. Others elements, such as calcium and magnesium (André et al., 2010;
Paillet et al., 2013) or heavy metals (Ljung and Nordin, 1997), are also of particular concern to
preserve forest ecosystems and would be further integrated into a future version of the model.

In the present work, we drew attention to the impacts that may arise with new forestry practices
aiming at producing more energy wood, including shorter-rotation length and FWD harvesting. On the
one hand, we found that shorter-rotation reduces the nutrient uptake per hectare, with or without FWD
harvesting. On the other hand, we found that the use of FWD, especially in the short-rotation,
increases the net amount of nutrients supplied to the CHP plant. However, in addition to the issue of
FWD harvesting and shorter-rotation length, the difficulty of dealing with wood offer and demand on
the economic market is a concern. Beech forest are underexploited in France at this time because of a
lack of interest for beech wood as building or furniture materials (Delacroix, 2013). With increasing
needs in energy wood, that would inevitably raise the prices, it is feared that more extensive forestry
practices solely devoted to the production of energy wood will emerge. The consequence on the
nutrient export would then take on another dimension in that case, and the need to study the bioenergy
chain, - from the forest to the energy plant, - would be of even greater urgency.
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A-3/ 5. SUPPORTING INFORMATION

A-3/5.1. FOREST GROWTH IN THE CAPSIS PLATFORM
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Figure A3S- 1. Schematic diagram of the Capsis framework to predict forest growth and management.

The CAPSIS platform contains a array of models that are largely described in Dufour-Kowalski et
al. (2012) (Dufour-Kowalski et al., 2012). In this study, we relied on FAGACEES, a growth model
adapted to pure even-aged stands of European beech. The platform also contains a carbon assessment
tool that accounts for HWPs throughout their useful lifetime as well as their disposal (Figure A3S-1).

A-3/5.1.1. FAGACEES growth model

FAGACEES was designed in the mid 1990s. Details on its structure are described by Dhote (1991,
1996) (Dhote, 1996, 1991), as well as by (Le Moguédec and Dhote, 2012). In brief, the model grows a
particular forest stand given its initial density and a fertility index, namely the estimated dominant
height at a reference age of 100 years. Competition-induced mortality is driven by a relative density
index (rdi). Whenever the rdi exceeds the value of 1, as indicated by the maximum size-density
relationship, smaller trees are discarded until the index reaches a value lower than 1. The model
provides predictions of tree diameter at breast height (dbh: 1.3 m) and height.

The model also implements an automated harvest algorithm based on the rdi. The user specifies a
target rdi. The algorithm is then triggered after each growth step. Whenever the current rdi exceeds the
target value plus a certain tolerance level, the algorithm is triggered and trees are harvested in such a
way that the relative density index is decreased to a level that corresponds to the relative density index
minus the same tolerance level. This way, the relative density is maintained more or less around the
target value.

The model offers the flexibility to harvest the trees and to buck them into logs of different grades.
Depending on the grade specifications, it is possible to harvest the merchantable part of the stem
alone, or all the compartments, even the fine woody branches.
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A-3/5.1.2. Carbon assessment tool (CAT)

CAT is largely described in Fortin et al. (2012) (Fortin et al., 2012). It contains several
subcomponent, including the one that most highly contributed to this study, a model of production
lines.

These production lines have a tree-like structure. The first node is the primary processor, typically
a primary transformation sawmill. Products from this first transformation can be dispatched to
secondary processors, such as a construction product factory, or to another production line if need be.
The model handles all the fluxes in order to avoid any leakage.

Basically, the production line model retrieves the logs that were produced from the harvest trees.
Depending on the grade, the log is sent to a particular production line. In the end, the model provides
all the HWPs that resulted from the transformation of this log including the residues. Fortin et
al.(Fortin et al., 2012) (2012, Fig.2) used this production line model to assess the carbon balance of
sessile oak stands.

The production line model also takes account of the lifetime of the different HWPs. The amount of
HWPs is actualized over time according to these specific lifetimes. The disposable HWPs are sent to a
special production line in which recycling is permitted. Recycled HWPs can then be sent to another
production line, while the rest is sent to the landfill site.

At the end of a particular simulation, different reports are available. CAT can provide the carbon
stock and the nutrient in the HWPs, as well as the forest stand. The amount of wood products in the
different classes can also be retrieved. In this case study, this amount of wood products was divided by
the rotation in order to obtain annual fluxes of different product classes. These served as input for the
combustion model.

A-3/5.2. WOOD GASIFICATION CHP MODEL UNDER ASPEN PLUS

The CHP system consists of an atmospheric dual fluidized bed (DFB) gasifier, a syngas cleaning
unit and a gas engine as described in Figure A3S-2. The DFB gasifier consists of two interconnected
fluidized bed: one for gasification and one for char combustion. A sand bed is circulated in between
the two compartments to transfer heat from the combustor to the gasifier. In the gasification
compartment, wood is converted into gas, char and tar at approximately 760°C. Gas and tar undergo
secondary reactions (mainly hydrocarbon cracking and water-gas shift reactions), whereas char and
soot undergo gasification reactions (Abdelouahed et al., 2012). Char is then injected with sand into the
combustor compartment and oxidized with air at 980°C. A fraction of clean syngas is additionally
supplied to the combustor to maintain heat balance in the reactor. Flue gas and ash exit the combustor
zone, while raw syngas exits the gasification zone. Raw syngas contains various contaminants that are
captured in a purification arrangement, including cyclone, tar reformer, bag filter and water scrubber.
Water is regenerated, and the discharged tar sludge and stripped air are fed to the combustor. Clean
syngas is supplied to the gas engine for power generation.
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Figure A3S- 2. Simplified schematic diagram of the gasification CHP process as modeled under Aspen Plus.

A-3/ 5.3. DETAILED MODELING ASSUMPTIONS FOR N, S, P, K AND CL SPECIES
EVOLUTION IN THE GASIFICATION CHP PROCESS

Although the mechanisms of mineral evolution during gasification and combustion of biomass are
known, the precise quantification of the mineral distribution into chemical species is difficult since it
depends on the biomass characteristics and the operating conditions of the thermal degradation. Here,
this distribution was determined from published data related to CHP plants whenever possible and
regulation values otherwise.

During pyrolysis, N-wood is mainly converted into NH; in the product gas, and is found in minor
amounts as N-moieties in char (Abelha et al., 2008; Wilk and Hofbauer, 2013). A smaller amount of
N, is also formed, mostly by thermo-chemical conversion of NH;, as well as HCN (Tian et al., 2005;
Wilk and Hofbauer, 2013). In our pyrolysis model, we assumed that 5 % of the N-wood was found in
char, 66 % in NHs, 23.5 % in N, and 5.5 % in of HCN. These values were based on results at the CHP
Giissing plant (Wilk and Hofbauer, 2013). S-wood is partially devolatilized in the gasifier
compartment to form H,S, while more stable inorganic sulfates are left in char at the rate of 46 % of
the initial S-wood content (Knudsen et al., 2004). Chlorine species are also released during
gasification reactions, but the mechanisms are very complex (Blaesing et al., 2013) and are highly
dependent on the other wood constituents (Porbatzki et al., 2011). Hence, at 760°C, 40 to 90 % of the
chlorine may be evaporated as HCI (Bjorkman and Stromberg, 1997; Jensen et al., 2000). In our
model, we assumed 70% chlorine evaporation. Moreover, some potassium and phosphorus compounds
may also be transferred to the gas phase during fast pyrolysis in the gasifier (Blaesing et al., 2013;
Jendoubi et al., 2011; Jensen et al., 2000; Porbatzki et al., 2011). Nevertheless, less than 2% of K was
released as KCl during straw pyrolysis at 800 °C (Jensen et al., 2000), and the amount of devolatilized
P was so low that it was not detected during the same gasification experiments (Blaesing et al., 2013;
Porbatzki et al., 2011). For wood at 760 °C, it is likely that K and P devolatilization would be even
lower, so this phenomenon was neglected in the present model. Moreover, to the best of our
knowledge, there is still a lack in the quantification of minerals distribution in a DFB gasifier because
it is difficult to assess the whole inventory of elements in such a reactor (Kirnbauer et al., 2013). Tar
formation and conversion are also modeled in detail in our model (Abdelouahed et al., 2012; Francois
et al., 2013a, 2013b)
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In the combustor compartment, the oxidation of N-char forms NOx (accounted for as NO), N,O
and HCN. NOx is generally heterogeneously formed by N-char oxidation. HCN, formed by reactions
of volatiles, is partly homogeneously oxidized into N,O (Winter et al., 1996). The N-char conversion
into NOx, N,O and HCN set in our model was 31 %, 4 % and 13 %, respectively (Winter et al., 1996).
We assumed that the remaining 52 % N-char was released as N, (Konttinen et al., 2013). Some sulfur
was retained in ash and the rest was devolatilized into SO,. We assumed a 33 % retention of S in ash,
although this value may vary depending on the fate of others inorganic species (Knudsen et al., 2004).
Chlorine was assumed to be entirely devolatilized during char combustion. Potassium and phosphorus
species were kept in ash as K,O and P,Os respectively. Some fly ash was carried out with the flue gas.

Syngas contained various contaminants at the outlet of the gasifier compartment, including NHj,
H,S, HCI, HCN and tars. NH; and tars were generally assumed to be converted into N, (98 %) and
lighter hydrocarbons (< 99 %), respectively, in the tar reformer with nickel catalyst (Abu El-Rub et al.,
2008; Depner and Jess, 1999). The remaining NH; was completely absorbed in the water scrubber, and
28-69 % of the tars were also removed from the syngas (Phuphuakrat et al., 2011; Rabou et al., 2009).
Syngas combustion in the gas engine generated SO, from H,S oxidation. Since all the NH; was
previously removed in the cleaning process, only thermal NOx was produced in the gas engine; we
assumed that thermal NOx reached 75 mg Nm™ in exhaust gas (Herdin et al., 2004). We also
considered the formation of PAH (Herdin et al.,, 2004) and VOC (Arrété du 14 novembre 2003
modifiant [’arrété du 11 aout 1999 relatif a la réduction des émissions polluantes des moteurs et
turbines a combustion ainsi que des chaudieres utilisées en postcombustion soumis a autorisation sous
la rubrique 2910 de la nomenclature des installations classées, 2003).

Scrubbing water was regenerated through a tar decanter and an air stripper. Tar sludge and
stripped air containing NH; and HCI were burnt in the char combustor. A fraction of recycled syngas
was also burnt in the combustor to maintain the heat balance in the DFB gasifier. We assumed that
NH; present in the fuel mixture was entirely oxidized into NOx, that H,S was entirely converted into
SO,, while Cl-species formed HCI. The formation of PAH and VOC in the char combustor was also
considered (Arrété du 23 juillet 2010 relatif aux chaudieres présentes dans les installations de
combustion d’une puissance thermique supérieure ou égale a 20 MWth autorisées ou modifiées a
compter du ler novembre 2010, 2010).

A-3/ 5.4. MANAGEMENT OF PURE EVEN-AGED EUROPEAN BEECH FORESTS IN
NORTHEASTERN FRANCE

The management of pure even-aged European beech stands follows a schedule of partial cuts that
aim at maintaining the between-tree competition at an acceptable level. The final cut is scheduled
when the stand dominant diameter, i.e. the quadratic mean diameter of the 100 thickest trees per
hectare, reaches 60 cm (ONF, 2004). Traditionally, the stands were thinned approximately eight times
before the final cut occurred at approximately 140 years of age in average conditions.

In the last decade, the management of these stands has been undergoing some major changes. The
damage observed after the Lothar windstorm in 1999 revealed the vulnerability of European beech to
this kind of catastrophic climate event (Albrecht et al., 2012; Bock et al., 2005). The large quantities of
salvaged wood increased the demand in the year following the windstorm such that the price dropped
to a historical low level, especially for logs with small-end diameters larger than 40 cm (ONF, 2007b).
The market has not significantly improved since then.
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During the same period, French policy has favored the installation of biomass heating systems in
commercial and public buildings. This policy has been so successful that the current 45-million-m’
annual harvest is expected to increase by more than 20 million m® by 2020 in order to meet the
demand in biomass (IFN, 2010a). In these conditions, a short-term management option could consist
of fthe harvesting of beech stands at a younger ages since it would increase the offer in biomass.

A-3/5.5. HARVESTED BIOMASS IN THE DIFFERENT SIMULATIONS

In the simulations, the rotation for the standard scenario was estimated at 138 years compared to
99 years for the short-rotation scenario. The harvested biomass during the rotation varied across the
scenarios and the different HWP categories (Figure A3S-3). Most of the industrial energy wood was
produced by the final cut in both scenarios (Figure A3S-3a). The final harvest in the short-rotation
scenario produced 58 t ha of industrial energy wood compared to 86 t ha™ in the standard-rotation
scenario. Most of the industrial residues resulted from the final cut (Figure A3S-3b). The FWD were
generally harvested during the first thinning operations that occurred between 50 and 70 years of age
(Figure A3S-3c). For all of the operations, the harvesting never produced more than 20 t ha” of FWD
in a single operation. Other HWPs were produced as soon as the stand reached 60 years of age and
their proportion increased with stand age (Figure A3S-3d).
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Figure A3S- 3. Simulated harvests in biomass as a function of the harvested wood product categories and the
management scenarios (gray: short rotation; black: standard rotation; *Only in the scenarios that include the
harvest of fine wood debris).
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Chapitre III. Analyse de Cycle de Vie (ACV) des installations de cogénération biomasse

1. Introduction a PACV

1.1. Définition

L’ACYV est une méthode standardisée pour évaluer les impacts environnementaux d’un produit ou
d’un systeme sur ’ensemble de son cycle de vie, c’est-a-dire depuis I’extraction des maticres
premicres jusqu’a la gestion des déchets.

Le concept d’ACV est apparu dans les années 70 avec 1’étude de 1’entreprise Coca-Cola (1969)
qui s’interrogeait alors sur la possibilité de commercialiser ses boissons dans des canettes au lieu des
traditionnelles bouteilles en verre (Guinée, 1995; Hunt and Franklin, 1996). De nombreuses questions
quant a la gestion des déchets d’emballage ont en effet émergé a cette époque (Meadows et al., 1972).
Les chocs pétroliers de 1973 et 1979 ont également contribué au développement de cette méthodologie
(Baumann and Tillman, 2004). Mais, c’est dans les années 80, avec les catastrophes écologiques et
humaines telles que l’explosion de l'usine chimique au Bhopal (1984), I’incident nucléaire de
Tchernobyl (1986), ou encore la marée noire du pétrolier Exxon Valdez (1989), que la nécessité de
mettre en place des systemes de régulation environnementale dans les industries s’est plus
particulierement répandue (Baumann and Tillman, 2004). La premiere norme définissant un cadre
standardisé a été proposée en 1997 par 1I’Organisme International de normalisation : ISO 14040.

La méthode ACV est désormais définie par la norme ISO 14040 :2006 (International Organization
for Standardization, 2006, p. 14). Elle est largement appliquée comme support des processus de
décision lors de la mise en ceuvre de nouveaux produits et procédés plus respectueux de
I’environnement (Rousseaux and Apostol, 2000). Elle est notamment utilisée pour la comparaison des
impacts environnementaux de différents systémes ou produits, pour I’amélioration des performances
environnementales au sein d’un systéme ou encore pour évaluer I’impact d’un choix stratégique d’une
entreprise (Blanc et al., 2004).

1.2. Principe

L’ACV consiste a évaluer les impacts potentiels d’un systéme sur I’environnement en incluant
I’ensemble des activités liées a ce systéme. L’ensemble des activités faisant partie du cycle de vie d’un
systeéme de produit est considéré du coté de la technosphere. Les flux échangés entre ces différents
processus au sein de la technosphere sont appelés en ACV flux économiques. Le systeme de produits
puise ses ressources dans 1’écosphere et y rejette ses déchets : ces flux échangés entre la technosphere
et I’écosphére sont appelés flux élémentaires (Figure III-1). C’est a partir de ces flux élémentaires que
sont calculés les impacts du systéme de produits sur I’environnement (Mirgaux, 2012).

Systeme
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Flux élémentaires

Extraction
matiere 1éres

Production

Utilisation
Traitement des
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Figure III- 1. Principe de ’ACV.
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1.3. Méthodologie

L’ACV comprend quatre étapes, conformément a la norme 1SO14040 :2006 (International
Organization for Standardization, 2006) :

- la définition des objectifs et du champ d’étude ;
- I’analyse de I’Inventaire de Cycle de Vie (ICV) ;
- I’évaluation des impacts ;

- et Pinterprétation des résultats.

1.3.1. Définition des objectifs et du champ d’étude

Avant tout il s’agit de formuler précisément la question a laquelle on souhaite répondre a I’issue
de I’¢tude ACV, et d’expliciter les systémes et/ou scénarios que I’on souhaite analyser.

De cette problématique découle la définition du champ d’étude. La définition du champ d’étude
nécessite de s’interroger sur plusieurs aspects :

Fonction et unité fonctionnelle — Quelles sont les fonctions et unité fonctionnelle du (des)
systeme(s) étudié(s) ? L’unité fonctionnelle quantifie la fonction ; elle précise une quantité, mais
également un contexte spatial et un contexte temporel.

Méthode d’évaluation des impacts — Quelles sont les méthodes d’évaluation des impacts et
catégories d’impacts que 1’on souhaite étudier ? Le choix des catégories d’impacts a ce stade de
1’étude permet de mieux définir les données d’inventaires nécessaires a sa réalisation.

Frontieres de [’étude — Quelles sont les frontieres du (des) systeme(s) étudié(s) ? Ces frontieres
sont de plusieurs natures : 1- frontieres physiques : ACV du « berceau a la tombe » ou du « berceau a
la porte », etc. ? ; 2- fronticres géographiques : selon les parties du monde, les infrastructures pour la
production d’¢électricité, la gestion des déchets ou les transports, notamment, sont treés différentes ; 3-
horizon temporel ; (4- Allocation : Subdivision ? Extension des frontieres ? Affectation avec prorata
massique, énergétique, économique ou autres ?)

Hypotheses et limites de [’étude — Quelles sont les grandes hypotheses et limites de 1’étude ?

1.3.2. L’Inventaire de Cycle de Vie (ICV)

L’ICV consiste a évaluer, qualitativement et quantitativement, 1’ensemble des flux élémentaires du
systeme de produit étudié en référence a 1’unité fonctionnelle. Il s’agit dans un premier temps de
construire le diagramme des processus du cycle de vie du systeme de produit en fonction des frontieres
définies a I’étape précédente. Dans un deuxieéme temps, il s’agit de collecter les données relatives aux
différentes activités incluses dans le systéme afin de prédire I’ensemble des ressources et polluants.
Pour cette étape d’inventaire, il existe des bases de données qui contiennent des inventaires de cycle de
vie complet pour de nombreux processus, la plus importante étant la base de données Ecoinvent
(“Ecoinvent,” 2014). Ces bases de données permettent notamment de décrire les processus de second
plan, comme les cycles de vie des transports, par exemple.
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1.3.3. L’évaluation des impacts

Cette étape consiste a traduire les données de I'ICV en impacts sur ’environnement. Les
ressources et polluants affectent différentes catégories d’impact, tel que le changement climatique,
I’appauvrissement des ressources, |’acidification des sols, etc. Les flux massiques ou énergétiques sont
caractérisés en fonction du degré auquel ils contribuent a I’impact d’une catégorie donnée. Le facteur
de caractérisation refléte le mécanisme environnemental a 1’origine de 1’impact étudié.

Les différentes catégories d’impact peuvent étre regroupées en un indicateur unique ou éco-point.
Les indicateurs sont alors normalisés, ¢’est-a-dire qu’ils sont ramenés sous une forme adimensionnelle
en les comparants avec les indicateurs d’un systéme de référence (impacts a I’échelle de la Planete ou
de I’Europe, par exemple) ; ces indicateurs sont ensuite regroupés dans trois catégories de dommages
— dommages aux écosystemes, dommages aux ressources et dommages a la santé humaine — selon des
facteurs de pondération, basés sur des criteres subjectifs ; enfin ces trois catégories de dommages sont
pondérées puis agrégées pour former le score unique.

Il existe de nombreuses méthodes d’évaluation des impacts, parmi lesquelles on peut citer
Ecoindicator’99, IMPACT 2002+, Recipe, CML, EDIP.

1.3.4. L’interprétation des résultats

Cette étape consiste a faire ressortir les résultats les plus parlants et a tirer les conclusions
nécessaires en vue de répondre a la question posée en premier lieu lors la définition des objectifs. Des
analyses de sensibilité et d’incertitude sur les résultats ACV ou sur ’ICV peuvent étre menées afin de
tester la fiabilité des conclusions.

1.4. L’ACYV appliquée aux filiéres biomasses

1.4.1. Systeme de produit

L’ACYV est particulierement adaptée dans 1’évaluation des filieres énergétiques (Dinca et al., 2007;
Wenisch et al., 2004). Concernant les filieres biomasse-énergie, les principales activités qui doivent
étre prises en compte sont la production de la ressource, le transport de cette ressource depuis le site de
production jusqu’au site de conversion en énergie, la conversion en énergie, la distribution de I’énergie
produite jusqu’a I'utilisateur final et 1’utilisation de 1’énergie (Benoist et al., 2012; Prieur and Bouvart,
2010). Lorsque les systémes comparés dans I’étude ont la méme finalité, comme par exemple,
produire de 1’¢électricité pour le réseau électrique frangais et de la chaleur pour le réseau de chaleur de
la ville de Nancy, alors il n’est pas nécessaire de prendre en compte ces deux dernicres étapes qui sont
la distribution et [’utilisation, ces étapes étant identiques pour les différents systémes comparés.
Généralement, les unités fonctionnelles classiques utilisées dans les ACV biomasse énergie sont soit le
kWh, si la fonction est la production d’électricité, le kWhy, si la fonction est la production de chaleur,
ou les deux a la fois, par exemple, dans le cas d’une cogénération, ou encore I’hectare si la fonction est
la valorisation d’un gisement biomasse (Prieur and Bouvart, 2010).
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1.4.2. Impacts potentiels ...

L’approvisionnement en biomasse comme combustible nécessite de faire croitre cette biomasse,
en premier lieu, puis de I’extraire de son milieu naturel. L’exploitation de la ressource biomasse
impacte donc D’environnement en termes d’occupation et de qualité des sols. Dans les cas
d’exploitation de ressource agricole ou de plantation dédiée, 1’utilisation de fertilisant pour maintenir
la fertilité des sols affecte les catégories de changement climatique, avec des émissions de N,O, et
¢galement celles d’acidification et d’eutrophisation.

Le bois est coupé, transporté, déchiqueté, avant d’étre utilisé comme combustible dans le systeme
de conversion. Ces étapes requierent des tracteurs, tron¢conneuses, camions, déchiqueteuses, etc. qui
consomment des énergies fossiles. Ces activités sont responsables d’impacts dans les catégories telles
que changement climatique, appauvrissement des ressources fossiles, acidification, toxicité humaine,
etc. (Jappinen et al., 2014; Sonne, 2006).

La conversion de la biomasse dans des systémes énergétiques résulte en diverses émissions telles
que CO,, NOx, N0, SO,, CO, COV, HAP, HCI, particules. Le CO, est un gaz a effet de serre qui joue
un réle dans le changement climatique. Cependant, les émissions de CO, relatives a la conversion de
la biomasse sont comptabilisées comme neutre en termes de changement climatique — c’est ce qu’on
appelle le CO, biogénique — du fait de sa nature renouvelable. Les émissions de N,O et de COV (CH,)
impactent par contre cette catégorie. Pour les autres émissions, elles ont des effets dans diverses
catégories d’impacts telles que la création d’ozone photochimique (ou smog), |’acidification,
I’eutrophisation des milieux, la toxicité humaine, etc. Les relations entre les émissions et les catégories
d’impacts sont illustrées dans la Figure I11-2.

co, —> Changement climatique
7

CO,pic

NOx Toxicité

N,O

S0, <= Création d'ozone
photochimique

co

cov Acidification

HAP

Hcl Eutrophisation

Particules 7

Figure III- 2. Les émissions des systemes de conversion biomasse et leurs impacts potentiels sur
I’environnement.

Les cendres peuvent étre épandues sur des terres agricoles ou enfouies dans un centre
d’enfouissement. Ces traitements peuvent résulter en I’émission de métaux lourds qui vont avoir des
impacts dans les catégories de toxicité humaine et écotoxicité.
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1.4.3. ... et limites de leur évaluation

Une des principales difficultés dans ’ACV des filiéres biomasse réside dans 1’évaluation des
impacts liés a I'utilisation des sols. Dans les ACV classiques, cette utilisation est prise en compte avec
les indicateurs occupation des sols et transformation de l’usage des sols. De maniére générale,
d’importantes incertitudes sont liées a 1’évaluation de ces impacts dans les méthodes ACV (Baumann
and Tillman, 2004; Bessou et al., 2013; Koellner et al., 2013), notamment du fait que les
connaissances sont encore relativement limitées au niveau des interactions entre 1’usage d’un sol et
son environnement. Ces interactions sont, de plus, fortement variables selon les régions, alors que
I’ACYV est plus particulierement adaptée pour évaluer des impacts a I’échelle globale (Koellner et al.,
2013; Mila i Canals et al., 2007). La qualité des sols est généralement prise en compte en termes de
perte ou gain de biodiversité et en termes de stock de carbone, cependant, il n’existe pas, a ce jour, de
véritable consensus sur la méthodologie (Baumann and Tillman, 2004; Michelsen et al., 2012). De
plus, le risque d’appauvrissement des sols liés a I’exportation des minéraux n’est pas inclus dans les
modeles actuels (Peters and Wiedemann, 2011). Dans certaines méthodes, la quantification des flux de
minéraux exportés peut se traduire par un appauvrissement en ressource fossile (Goedkoop et al.,
2013), mais cet appauvrissement n’indique en rien la potentielle perte de fertilité du sol. Dans le cas de
ressources agricoles ou de plantations dédiées, ces exportations de minéraux peuvent se traduire par
I’ajout de fertilisants, mais de telles pratiques ne s’effectuent généralement pas en forét.

Plusieurs études s’accordent pour dire que la vision CO, biogénique, dans laquelle les émissions
de CO, issus de la biomasse sont totalement neutres pour l’environnement, est questionnable,
particuliérement lorsqu’il s’agit de biomasse forestiere. En effet, une forét met environ une centaine
d’année pour pousser, la biomasse va donc absorber du CO,, mais sur des temps relativement longs (a
notre échelle). Sa conversion dans un systeme énergétique va par contre réémettre tout ce CO, en
I’espace de quelques secondes. Ainsi, le bilan a court terme n’est pas vraiment neutre vis-a-vis du
réchauffement climatique (Bright et al., 2012; Rabl et al., 2007; Walker et al., 2012; Zanchi et al.,
2012).

1.4.4. ACV attributionnelle ou conséquentielle ?

11 existe actuellement deux approches en ACV. L’approche classique, dite ACV attributionnelle,
¢value les impacts potentiels d’un systéme/produit. L’approche conséquentielle est une vision plus
récente de I’ACV (Curran et al., 2002; Tillman, 1998) et complémentaire de la précédente. L’ACV
conséquentielle permet de tenir compte des conséquences liées a la mise en ceuvre d’un
systeme/produit. Elle évalue les impacts d’un systéme, tout comme le fait I’ACV attributionnelle, en
se basant sur les flux physiques du cycle de vie du systeme/produit étudié, mais également sur ceux
induits par des interactions économiques entre le systeme étudié et les éventuels processus affectés par
I’implantation de ce nouveau systéme. Cette approche permet d’évaluer les impacts d’une décision.
Elle est particulierement intéressante dans 1’évaluation des nouvelles technologies et des choix

stratégiques 1iés a ces technologies. Par contre, elle nécessite d’étre capable de prédire les
changements d’ordre économique que va engendrer la mise en ceuvre de telle ou telle technologie.

111



Chapitre III. Analyse de Cycle de Vie (ACV) des installations de cogénération biomasse

2. ACYV des centrales de cogénération biomasse

Nous avons appliqué la méthodologie ACV afin d’évaluer les impacts sur I’environnement des
deux installations de cogénération par combustion et gazéification du bois. L’objectif premier est de
comparer les performances environnementales de ces deux systemes, afin de promouvoir
éventuellement I’une ou ’autre de ces technologies dans le cadre du développement du bois énergie en
France. Le deuxieme objectif est de comparer ces deux filieres biomasse aux filieres plus classiques
qui alimentent aujourd’hui les réseaux électrique et chaleur. Le troisiéme objectif est d’évaluer
I’impact de pratiques sylvicoles plus intensives sur les performances environnementales de ces
procédés biomasse énergie. Cette étude est présentée de facon exhaustive a la section 2.2 qui reprend
I’ Article-4 :

« Biomass gasification vs. combustion: compared heat and electricity production using LCA” par
J. Francois, A. Dufour et F. Patisson, a soumettre a Environmental Science and Technology.

Les principales hypotheses et conclusions de cette étude sont reprises dans la section 2.1.
2.1. En bref : approche et résultats

2.1.1. Champ d’étude

On peut résumer la problématique comme suit : « D’un point de vue environnemental, est-il
préférable de produire de 1’¢électricité et de la chaleur par combustion directe de la biomasse ou par
gazéification ? Dans quelles mesures ces systémes de cogénération biomasse sont bénéfiques pour
I’environnement par rapport aux systémes énergétiques plus classiques ? »

Les besoins du réseau de chaleur conditionnent le fonctionnement d’une centrale de cogénération ;
au cours d’une année, le climat est trés variable, le fonctionnement de la centrale est donc irrégulier.
Selon la flexibilité en termes de charge (alimentation en combustible) du procédé considéré, ce dernier
peut satisfaire une plus ou moins grande partie des besoins du réseau. Pour une cogénération
biomasse, les besoins au-dela et en-deca de ses capacités sont couverts par une chaudiére d’appoint,
qui fonctionne généralement au gaz naturel ou au fioul domestique. Par ailleurs, nous avons supposé
que la production d’électricité n’est pas modulable et qu’elle est directement dépendante de la
production en chaleur des installations de cogénération.

Les deux systémes comparés sont donc :

- lacentrale de cogénération par combustion de la biomasse et sa chaudiére d’appoint ;
- et lacentrale de cogénération par gazéification de la biomasse et sa chaudiere d’appoint.

Ces deux systemes doivent satisfaire les besoins en chaleur du réseau de chaleur urbain de Nancy
sur une année et ils alimentent pour une partie le réseau électrique francais en électricité.

Ces deux systémes sont comparés a des systemes équivalents, dits systemes de référence, qui
produisent séparément de la chaleur : chaudiere au charbon, au fioul, au gaz naturel ou au bois, et de
1’électricité : centrale nucléaire, centrale thermique au charbon, gaz naturel, fioul, etc.
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Dans notre étude, nous avons par ailleurs évalué¢ I’impact de quatre pratiques sylvicoles (définies
au chapitre II) sur les performances des deux systémes.

- Au vu de la complexité de la filiere bois et de ses marchés, nous avons choisi une approche
attributionnelle afin de limiter les hypotheses.

- La méthode d’évaluation des impacts est la méthode Recipe (v. 108, approche égalitarienne).
Les catégories d’impacts considérés dans [’étude sont: changement climatique,
appauvrissement des ressources abiotiques, écotoxicité terrestre et des eaux douces,
acidification terrestre, création d’ozone photochimique, formation de particules, destruction de
la couche d’ozone, eutrophisation des eaux douces et marines, toxicité humaine, occupation des
terres agricoles, et le score unique de la méthode Recipe.

- Comme nous I’avons mentionné au Chapitre II, I’exportation des minéraux n’est pas quantifiée
comme un impact ; afin de prendre en compte cette information, nous avons comparé les flux
de minéraux exportés entre les différents systémes, supposant qu’un scénario qui exporte plus
de minéraux est plus impactant pour I’environnement, sans toutefois caractériser cet impact.
Nous n’avons pas considéré I’ajout de fertilisant dans le but de compenser les exportations
minérales, cette pratique n’étant pas courante dans les écosystémes forestiers.

- L’hypotheése du CO, biogénique a €té retenue, afin de pouvoir mieux situer les résultats par
rapport aux autres ACV biomasse.

- On a considéré une allocation économique pour la filiere de production de bois énergie ; et une
extension des frontieres, par substitution additive, pour la comparaison des deux systemes de
cogénération biomasse : pour 1 kWh de chaleur produit, la combustion produit moins
d’¢électricité que la gazéification : on suppose alors que cette électricité manquante pour le
systeme de combustion devra étre produite par un systeme alternatif, soit par le mix électrique
du réseau francais.

2.1.2. Inventaires des systemes

Pour définir I’ICV des systémes biomasse nous avons, d’une part, utilisé¢ les données fournies par
nos modeles Aspen Plus (Chapitre I et II). Ces données nous renseignent sur les ressources utilisées
par les procédés de cogénération ainsi que sur leurs rejets. Les cycles de vie liés aux ressources autres
que la biomasse, comme 1’¢lectricité, le catalyseur, le sable, etc., ainsi que ceux liés aux traitements
des déchets solides et liquides, sont définis d’apres la base de données Ecoinvent. L’ensemble des
opérations de la filiére bois, depuis la récolte jusqu’au conditionnement du bois énergie sous forme de
plaquettes forestiéres sont prises en compte avec les données d’inventaires de la base Ecoinvent. Les
détails sur les processus utilisés sont donnés dans 1’Annexe 2-2. Les étapes prises en compte dans
I’ACV des systémes biomasse-énergie, et la provenance des informations sont illustrés sur la
Figure I1I-3.

Pour les systemes énergétiques fossiles, nous avons utilisé les données d’inventaires de la base de
données Ecoinvent.

L’arbre des processus pour les différents systémes étudiés a été construit a 1’aide du logiciel
Gabi (v.6).
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Figure I1I- 3. Arbres des processus des systémes bois-énergie pour la production de chaleur et d’¢lectricité.

2.1.3. Principales conclusions

Dans un premier temps, la chaudiére d’appoint, pour les deux systémes de cogénération, est
alimentée par un mélange de gaz naturel et de fioul domestique. Le syst¢eme de combustion offre alors
de meilleures performances environnementales que le systeme de gazéification, notamment au niveau
des impacts globaux, avec des réductions de 20 a 30 % pour les catégories :
appauvrissement des ressources abiotiques et destruction de la couche d’ozone. L’occupation des sols
est plus faible dans le cas de la combustion. Pour les indicateurs tels que I’acidification, la création
d’ozone photochimique, la formation de particules, I’eutrophisation des eaux marines, la toxicité
humaine ou [’ecotoxicité¢ des eaux douces, dont les impacts sont plus particulierement liés au
fonctionnement des centrales de cogénération biomasse, il est plus difficile de tirer des conclusions
évidentes. Au total, nous constatons que les écarts les plus marqués entre les deux filieres biomasses
sont dus, d’une part, a I’'usage de la chaudiére d’appoint, qui fonctionne plus longtemps dans le cas de
la gazéification du fait d’une contrainte plus forte en termes de capacité de chargement en
combustible. Le fonctionnement de la chaudiére d’appoint contribue en effet a plus de 60 % du
changement climatique, de la destruction de la couche d’ozone et de I’appauvrissement des ressources
abiotiques. D’autre part, la production d’électricité par le mix électrique frangais, soit par les centrales
nucléaires principalement, qui est associée au systeme de combustion, géneére plus de 50 % des

impacts dans la catégorie eutrophisation des eaux douces.

Dans un deuxiéme temps, nous avons remplacé la chaudiére d’appoint aux énergies fossiles par
une chaudi¢re d’appoint au bois énergie. Cette option permet de réduire le changement climatique,
I’appauvrissement en ressource abiotique et la destruction de la couche d’ozone pour les deux
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systemes. Pour les deux premiers indicateurs mentionnés ci-dessus, la filiere par gazéification devient
méme plus avantageuse que la filiere par combustion.

La filiere par gazéification devient enfin particulierement intéressante pour ces indicateurs, ainsi
que pour I’écotoxicité terrestre, eutrophisation des eaux douces et marines et la toxicité humaine,
lorsque 1’on envisage d’implanter ces systémes, non pas en France mais en Allemagne, ou le mix
électrique est constitué pour 50 % d’électricité produite par des centrales a charbon.

Les deux filieres de cogénération, par combustion et par gazéification de la biomasse, permettent
de réduire fortement les impacts liés au changement climatique et a I’appauvrissement en ressources
fossiles, comparés a I’ensemble des systémes alternatifs considérés, y compris la simple chaudiere
bois (sans cogénération). L’occupation des terres agricoles est la seule catégorie clairement en
défaveur des filieres biomasses. Pour les autres indicateurs, notamment I’écotoxicité terrestre,
I’acidification, la création d’ozone photochimique, la formation de particules et I’eutrophisation des
milieux marins, les résultats sont moins évidents : la production d’électricité par le mix électrique
francais et la production de chaleur par des chaudieres au gaz naturel ou au fioul domestique donnent
des résultats trés similaires & ceux des cogénérations biomasses. En termes d’oxydation
photochimique, la gazéification apparait méme plus néfaste que ces précédents systemes. Par contre, si
I’on imagine remplacer la production de chaleur et d’électricité, qui se fait actuellement dans des
chaudieres et centrales thermiques au charbon, par de la cogénération biomasse, le bénéfice pour la
Planete apparait clairement.

L’influence des pratiques sylvicoles lors de la récolte de bois énergie en forét est trés peu marquée
d’aprés nos résultats ACV. Une diminution de 1’occupation des terres agricoles est observée lorsque
les menus bois sont récoltés, la forét devenant alors plus productive. Par ailleurs, de légeres
augmentations dans les catégories acidification, création d’ozone photochimique, formation de
particules et eutrophisation marine sont également perceptibles avec 1’intensification des pratiques
sylvicoles. Ces augmentations sont liées a des teneurs plus importantes en NOx et SO, dans les rejets
gazeux des centrales, dues a I’augmentation des exportations de N et S avec ce type de pratiques
(Chapitre II). Par contre, comme mentionné au § 1.4, I’augmentation de 1’exportation de ces minéraux
n’a pas de retentissement direct sur les indicateurs ACV considérés. En comparant simplement les flux
de minéraux de la forét vers la centrale, on constate que la filiere gazéification exporte plus de
minéraux que la filiere de combustion ; le systéme de combustion consommant moins de combustible
bois que la gaz€ification pour satisfaire la méme unité fonctionnelle.
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2.2. Article-4 (reproduction intégrale)

Francois J., Dufour A. et Patisson F., Biomass gasification vs. combustion: compared heat and
electricity production using LCA, a soumettre a Environmental Science and Technology.

A-4/ ABSTRACT

Biomass combustion and gasification processes for combined heat and power (CHP) plants were
compared using life cycle impact assessment (LCIA). The aim was to deliver heat to local district
heating and electricity to the grid, and the functional unit was chosen accordingly. Extra heating was
also considered to satisfy the heat demand variations throughout a year. Detailed life cycle inventory
(LCD) was obtained through integrated modeling of bioenergy chain from biomass growth to
conversion into energy using the process simulator software Aspen Plus. Forest was modeled as unit
process with input and output data predicted from the forest modeling tool Capsis. Forest energy
wood, including industrial residues and disposed waste, along with nutrient flows and forested area
related to specific forestry managements were predicted. Distinct emissions for both CHP processes
were calculated depending on conversion technology and inorganic intakes. In term of climate change
and fossil depletion, both biomass CHP systems clearly outperformed conventional energy systems,
including wood boiler. Results were more contrasted for the others indicators. Combustion would be a
better option than gasification within a relatively clean electricity mix context (nuclear power), while
the greatest potential benefit would be achieved in substituting electricity and heat production from
coal based technology by gasification CHP plant. More extensive forestry practices led to higher
nutrient uptakes; however no significant impact of such practices was observed on LCIA results.
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Figure A4- 1. Graphical abstract.

A-4/ 1. INTRODUCTION

Biomass is increasingly considered as potential alternative to fossil resource in large scale energy
systems (International Energy Agency (IEA), 2012). In Europe, with around 40 % of the territory
covered with forest (Eurostat European comission, 2013), energy wood is particularly suited to satisfy
growing energy demand. Yet, considerable efforts remain to make the best use of this valued resource,
from energetical and environmental standpoints.

France committed to achieve 23 % of renewable energy in its total energetic share by 2020
(European Parliament and Council, 2009). Currently, most of the projects concern heat production for
district heating using conventional wood boilers (Commissariat général au développement durable,
2013). However, more advanced technologies are also seriously investigated for the simultaneous
production of heat and electricity, as electricity is a more valuable product. These include conventional
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wood boiler combined to steam cycle and wood gasification coupled to gas engine. The latter, despite
having not reached commercial scale yet, deserves particular attention since it would produce
electricity with a higher efficiency (Ahrenfeldt et al., 2013; McKendry, 2002).

The first merit of bioenergy is to enable to drastically reduce fossil CO, emissions. It may also
have positive economic effect in improving the valorization of a forest resource that is so far under
used, as for instance beech stands in northeast of France (Delacroix, 2013). However, several studies
also pointed out potential environmental drawbacks related to bioenergy systems (Cherubini, 2010;
Hall and Scrase, 1998; Jippinen et al., 2014; Kilpeldinen et al., 2012; Rabl et al., 2007; Reijnders,
2006; Sonne, 2006; Zanchi et al., 2012). Those include nutrient depletion with massive use of forest
biomass that may degrade soil fertility in relatively short-term, hazardous emissions from conversion
process directly related to biomass nutrient content, such as NOx and SOx, or even greenhouse gas
emissions from harvesting, transportation and conversion phases.

Numerous life cycle impact assessments (LCIAs) were conducted on bioenergy systems to assess
their potential environmental impacts (Cherubini and Strgmman, 2011; Cherubini et al., 2013; Muench
and Guenther, 2013). Generally, the biomass feedstock considered was either waste or dedicated
crops. Land area was not systematically accounted for in previous LCIA studies, or were accounted for
using either unspecific data from Ecoinvent database (B. Steubing et al., 2011) or site-specific/average
data usually on short-rotation crops (Heller et al., 2004; Kauffman et al., 2011; Mann and Spath, 2007,
Michelsen et al., 2012). Nutrient budgets were not addressed, expect in forest-related LCIAs without
direct connection to industrial process (Hamelin et al., 2012; Peters and Wiedemann, 2011; Thomas et
al., 2013). In a recent study (Tonini et al., 2012), C and N flows were included in bioenergy system
evaluation, based on average contents in perennial crops. Though, using forest biomass may lead to
quite different environmental burdens. Current forestry practices (ONF, 2008a) limit wood
exploitation in order to maintain the ecosystem at equilibrium. Possible extra nutrient exportation due
to more extensive practices would not be compensated by fertilizers. Besides, important forested area
may be required to satisfy large energy biomass demand.

In the present work, we obtained a detailed life cycle inventory (LCI) of the whole bioenergy
chain through comprehensive modeling using process simulator software Aspen Plus. Specific forest
biomass flows along with nutrient uptakes and forested area were evaluated using data derived from
the forest modeling tool Capsis and integrated in Aspen Plus flowsheet. Resulting inorganic air
emissions and ash flows from conversion process were also predicted.

Our focus was to compare a combustion CHP plant with a gasification CHP plant, and to compare
them with ongoing energy systems, including wood-based reference system. We scaled the CHP plant
to satisfy the heat demand of a practical case. Extra heating, usually operated with fossil source, was
required to satisfy the large variations in heat demand throughout the year. Produced electricity was
delivered to the electricity mix grid and was dependent on heat demand.

Several reported LCIAs compared various biomass technologies, including CHP plants, but for the
production of electricity (Nguyen et al., 2013) or heat only (Eriksson et al., 2007; Esteban et al., 2014;
Fantozzi and Buratti, 2010; Felder and Dones, 2007; Ghafghazi et al., 2011; Pucker et al., 2012).
Fewer accounted for the simultaneous production of electricity and heat in biomass CHP plants (Guest
et al., 2011; Kimming et al., 2011; Bernhard Steubing et al., 2011). And to our knowledge, none of
them addressed the issue of load flexibility on the overall performance of biomass CHP plants.
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A-4/ 2. MATERIAL AND METHODS
A-4/2.1. LIFE CYCLE ASSESSMENT

A-4/2.1.1. Scope

The scope of the study was to assess the potential environmental benefit of using biomass CHP
plants for the simultaneous production of electricity and heat, and more particularly to compare two
potential CHP technologies: the long-established combustion and the more advanced gasification.
Gasification offers higher electrical efficiency compared to combustion, while the latter exhibits better
performance for heat production. The biomass CHP plants were assumed to supply heat for the Nancy
district heating, and were scaled to satisfy district heat demand all year long. An extra boiler was
added to the CHP plant to overcome large variations in heat demand over the year. The combination of
the biomass CHP plant and extra boiler constituted the wood CHP system as illustrated in
Figure A4-2. Nancy district heating was chosen as case study as an important local forest wood
resource is potentially available in the north-east of France (La region Lorraine, 2013). The electricity
and heat produced by the wood CHP system would otherwise be separately delivered by conventional
power plants and boilers fed with fossil and renewable sources. These established technologies
represent reference systems (Figure A4-2, right side).
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Figure A4- 2. Compared wood CHP systems and reference systems for the production of electricity and heat
for district heating. The functional unit is I kWh of heat for district heating and 0.4 kWh of electricity.

A-4/2.1.2. Function and functional unit

The function of the biomass CHP system was to produce electricity and heat for district heating.
Both biomass CHP plants were designed to produce 15 MW of heat at peak load. It was assumed that
combustion plant can be operated from 100 % to 30 % of the peak load without any efficiency losses,
while gasification was considered less flexible with operating load ranging from 100 % to 70 %. Heat
demand of district heating varied widely throughout the year from 1 to 28 MW (see A4/5.1). Beyond
15 MW, and below 4.5 and 10.5 MW for the combustion and gasification, respectively, heat was
supplied by an extra boiler, operated with either wood, natural gas or fuel oil. Electricity production of
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the CHP system followed heat demand, and was subordinated to the respective plant electrical
efficiencies.

For bioenergy system comparisons, we defined the functional unit as producing 1 kWh of heat for
district heating and 0.4 kWh of electricity, which corresponded to the electricity produced by the
gasification, which was the higher. We accounted for lower electricity production of combustion
process by system expansion (see section A4/2.1.3).

A-4/2.1.3. System boundaries

The life cycles of the biomass CHP plants were cradle to gate: from forest growth to energy
production. The heat and electricity distribution was not included in the LCIA as it would have been
the same for both systems. Similarly, we considered cradle-to-gate life cycles, from resource
extraction to energy production, for the others energy systems.

For the co-products of wood harvesting and processing, an economic allocation was assumed
(Ecoinvent, 2007). For dealing with the unequal production of electricity between the two CHP
processes, system enlargement was conducted (International Organization for Standardization, 2006).
In the combustion system we accounted for the lower electricity production, compared to gasification
system, by adding the impacts that would have been generated by the production of the missing
0.2 kWh electricity with conventional power plants.

A-4/2.1.4. Life cycle inventories

The life cycles of the biomass plants, including wood conventional boiler, were obtained from a
detailed model of the bioenergy chains developed with the process simulator software Aspen Plus
(v.7.1), as further explained in section 2.2. The model predicted the biomass flows from the forest,
including industrial wood residues and waste, to the CHP plant, and the thermochemical conversion of
this biomass into energy in the two distinct processes. The technical data for wood feedstock
preparation as well as for resource and waste related to biomass plant operations were extracted from
the Ecoinvent database. Life cycles of conventional power plants and fossil conventional boilers were
also derived from the Ecoinvent database.

A-4/2.1.5. LCIA methods

An attributional LCIA was applied. The Recipe method (v.1.08 — Egalitarian approach) was used
to calculate the following selected midpoint indicators: terrestrial ecotoxicity (TEEX), terrestrial
acidification (TEAC), photochemical oxidant formation (PHOX), particulate matter formation (PMF),
ozone depletion (OZOD), marine eutrophication (MAEU), human toxicity (HUMX), freshwater
eutrophication (FWEU), freshwater ecotoxicity (FWEX), fossil depletion (FOSS), climate change
excluding biogenic CO, (CLIM) and agricultural land occupation (AGLO). The Recipe single score
(SCOR) was used as endpoint indicator. Recipe is referred to as one of the most appropriate method
by LCIA actors (Hauschild et al., 2013). Though, sensitivity of the LCIA results regarding the chosen
method is discussed in results section.
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A-4/2.2. ENERGY SYSTEMS MODELING

A-4/2.2.1. Biomass supply chain

Energy wood available for industrial energy systems is produced from small branches of thinning
and harvesting operations at forest, from residues of the wood industries and from clean disposed
waste such as wood pallets (see A4/5.2). Forest energy wood and industrial residues are crushed at
forest and wood industries, respectively, and transported to storage platform. Disposed waste are
generally crushed at storage platform. There, wood chips are naturally dried to around 40 % (with
reference to dry basis) and then transferred to the biomass energy plants.

We focused more particularly on the management of a beech forest in the north-east of France.
Standard forestry practices (ONF, 2008a) were considered in baseline scenario with final cut occurring
at 140 year of age and without harvesting of fine woody debris (FWD), which correspond to the small
branches with diameters inferior to 7 cm. Yet, it is likely that FWD would additionally be harvested in
a near future to satisfy increasing energy wood demand. Besides, shorter-rotation length (100 year)
may also be applied as it would increase the amount of available biomass in short-term. We then
defined three alternative forest managements: standard forestry practices (SF) with FWD, more
extensive forestry practices (EF) without FWD and EF with FWD.

The proportion of the different energy wood resources and amounts required to operate biomass
energy system, along with forested area and nutrient uptakes, were determined by coupling a forest
modeling tool, Capsis, to the Aspen Plus platform. The forest modeling tool hosts growth models that
predict the evolution of tree attributes, such as height, diameter or nutrient concentrations, over the
forest stand life (Dufour-Kowalski et al., 2012; Le Moguédec and Dhéte, 2012). Coupled to a carbon
assessment calculation (Fortin et al., 2012), the tool predicted specific averaged annual flows per
hectare in biomass, carbon and nutrients for all different wood usages, including forest energy wood,
FWD, wood residues, disposed wood, building material, furniture, etc. Flows per hectare were then
used as input parameters in the Aspen Plus platform to model the forest growth process. The forest
growth process gave the forested area, CO,, nutrients and solar energy required to produce the
appropriate amount of energy wood depending on forestry practices. The Aspen Plus model also
predicted the volatile organic compounds (VOC) emitted during natural drying. The phases of
harvesting, crushing, processing and transport were based on the Ecoinvent database. Transportation
distance from forest or wood industry to storage platform was set to 80 km. Storage platform was
localized at 20 km of CHP plant. These assumptions are consistent with wood availability in the area
of Nancy (IFN, 2010c).

A-4/2.2.2. Biomass CHP plants

The mass and energy balances of the biomass energy systems were obtained from a specific Aspen
Plus model we developed (Francois et al., 2013a). This model depicts the thermochemical reactions
occurring in the gasifier and combustion processes, and gives detailed description of the fate of
biomass constituents, such as C, N, S, Cl, K, P, throughout the biomass-to-energy conversion system.
We thus obtained comprehensive characterization of the pollutants contained in flue gas and exhaust
gas, especially CO,, CO, NOx, N,O, SO,, polycyclic aromatic compounds (PAH), VOC, HCI, dioxin
and particles. Heat integration on the whole process was considered through energetic and exergetic
analyses (Francois et al., 2013b). Amount of consumed resources and generated waste were predicted
based on available literature data. Life cycles of resources and waste were predicted with the
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Ecoinvent database. The Aspen Plus model of the gasification CHP plant was further detailed in refs.
(Francois et al., 2013a, 2013b). Additional information on gasification and combustion process models
are provided in the supporting materials A4/5.3 and A4/5.4.

Gasification CHP plant — The gasification CHP plant is composed of an atmospheric dual
fluidized bed reactor that converts biomass into combustible gas, named syngas, and char, in the first
compartment. Char is burned in the second compartment generating flue gas and ash. Produced syngas
is cleaned in a purification arrangement and then burned in gas engine to generate electricity. Heat for
district heating is recovered at different steps of the process, especially from the hot syngas and at the
gas engine cooling steps. The net electrical efficiency of the plant was 22 % and the net thermal
efficiency was 45 % (with reference to the low heating value of dry biomass).

Combustion CHP plant — The combustion CHP plant is composed of a biomass conventional
boiler coupled to steam turbine. Biomass is converted into flue gas and ash in the oxidation zone.
Recovered heat from boiler and flue gas is used to generate steam for the steam cycle. Electricity is
produced through steam expansion in turbine, while heat for district heating is recovered on steam
cycle condenser. The net electrical efficiency of the plant was 18 % and the net thermal efficiency was
63 % (with reference to the low heating value of dry biomass).

A-4/2.2.3. Extra heating system

In the baseline scenario, extra heating consisted of conventional boiler operated with 50 % natural
gas and 50 % light fuel oil to represent for the most often applied technology in current biomass
systems (Dalkia Est, 2010). However, we also considered two alternative scenarios, where the boiler
would be fueled with 100 % natural gas, or with 100 % energy wood. These alternative scenarios
would represent best available practices. Life cycle inventories for light fuel oil and natural gas
conventional boilers were based on the Ecoinvent database. Life cycle inventory for wood
conventional boiler was obtained from our Aspen Plus combustion model, in which heat was entirely
recovered for district heating. Net thermal efficiency was then 84 %.

A-4/2.2.4. Reference energy systems

Electricity production — We defined French electricity mix as first reference system for power
production. In France, electricity is mostly produced from nuclear power plants, with 80 % of total
mix, in contrast to the other European mixes. German mix, with 50 % of the electricity produced from
coal power plants, was defined as an alternative scenario for conventional electricity production
because of the proximity of Germany with Nancy.

Life cycle inventories for nuclear, coal, light fuel oil, natural gas and hydro power plants were
based on the Ecoinvent database, as well as those for power plants operated with renewable sources
other than forest wood.

Heat production — For district heating, different options are currently available: coal conventional
boiler that would be marginal technology, light fuel oil and natural gas boilers that represent
widespread technologies, and wood boilers that have been more particularly implemented in recent
years, in association to natural gas and/or fuel boilers as extra heating.

Life cycle inventories for coal, light fuel oil and natural gas conventional boilers were based on
the Ecoinvent database. Forest wood conventional boiler LCI was based on our Aspen Plus
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combustion model (as for extra heating system). It was assumed that wood boiler satisfied 60 % of
heat demand; 40 % left were provided by light fuel oil and natural gas boilers.

A-4/ 3. RESULTS
A-4/ 3.1. IMPACTS OF BIOMASS CHP SYSTEMS

A-4/3.1.1. Biomass and energy flows

The production of 1 kWh of heat to the district heating by the combustion CHP system was shared
between the biomass CHP plant and extra heating, with 0.8 and 0.2 kWh, respectively. In the case of
gasification, a respective production of 0.7 and 0.3 kWh of heat was predicted. Hence, the gasification
system required 10 % more extra heating compared to the combustion. Electricity production from
combustion was half the one of gasification, with 0.2 kWh of electricity for 1 kWh of heat, compared
with 0.4 for 1. The missing 0.2 kWh was delivered by conventional power plants (see Figure A4-2).

Besides, 20 % less biomass was necessary to feed the combustion CHP plant, with 0.44 kg of
energy wood against 0.55 kg for gasification. This directly influenced forested area with 1.50 m* of
forest required for gasification system against 1.21 m* for combustion, considering standard forestry
practices.

LClIs of both systems are given in A4/ 5.5 and 5.6.

A-4/3.1.2. Contribution of LCI phases

Figure A4-3a (left graphs) describes the contribution, in the selected LCIA indicators, of the main
processes involved in combustion and gasification CHP systems. The main difference in the compared
CHP systems was the extra electricity production from French grid for the combustion system.
Although resulting in small impact for most of the indicators, this production showed large
contribution for HUMX, FEEX and FWEU, with 32 %, 34 % and 52 %, respectively. Gasification
CHP process led to higher impact in PHOX than combustion, with 63 % compared to 46 %,
respectively. Otherwise, the overall trend was very similar for both studied systems. Extra heating was
mostly responsible for CLIM, FOSS, OZOD and predominantly contributed to the aggregated
indicator SCOR with 64-76 % of the impact. Wood supply chain was the second most contributing
phase in these indicators, with approximately 20 % of the respective indicators, and was entirely
responsible for AGLO. Combustion and gasification CHP process phases had the greatest shares in
TEAC, PHOX, PMF, MAEU and HUMX with 40-60 % of total impact.

Figure A4-3a (middle graphs) highlights the most concerning steps of biomass supply chain for
both CHP systems. Forest harvesting and transport were almost equally the most contributing phases
to nearly all indicators. Forest growth was solely responsible for AGLO but did not contribute in
others indicators. Very small contribution of natural drying was noticed.

Finally, the most impacting processes directly related to wood-to-energy conversion technology
were presented in Figure A4-3a (right graphs). For both systems, direct process emissions, electricity
consumption and ash disposal to sanitary landfill led to the highest contribution. Direct CHP emissions
mostly contributed to TEAC, PHOX, PMF and MAEU. Ash disposal mainly affected HUMX and
FWEX, while electricity consumption from French grid had more effect on TEEX, OZOD, FWEU,
FOSS and CLIM. For gasification system only, resource supply also contributed in the selected
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indicators due to nickel catalyst. Besides, gasification process emissions led to higher TEEX than
combustion with 39 % contribution compared to 12 %. Electricity consumption was the greatest
contributor to SCOR with 60-67 %, followed by CHP emissions with 16-23 % and nickel catalyst
supply with 18 %.

On the overall wood CHP systems, harvesting and transport accounted for around 10-20 % of the
total impacts. Depending on the indicators, 1 % to 50 % of the impacts were imputed to CHP
emissions, while ash disposal contributed to 20-30 % of FWEX and HUMX. In general, the greatest
contributions were assigned to extra heating system with up to 80 %.
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Figure A4- 3. (a) Contribution of main life cycle processes involved in CHP system impacts. Graphs on the
left show the contribution of the extra heat and electricity production, wood supply chain and wood
conversion in CHP plant; Graphs in the middle focus on the contribution of main phases related to wood
supply chain; Graphs on the right focus on the contribution of main phases related to CHP plant. (b)
Compared LCIA of both CHP systems regarding the selected midpoint and endpoint indicators. For both
systems, results are normalized by gasification LCIA values.

A-4/3.1.3. Compared CHP system LCIAs

Wood combustion and gasification CHP systems are compared in Figure A4-3b for the selected
midpoint indicators and single score. For all midpoint indicators, at the exception of FWEX, FWEU
and HUMX and PMF, combustion system showed better environmental performance with impact
reductions from 8 % for MAEU to 40 % for PHOX. Gasification was preferable regarding HUMX,
FWEX and FWEU with 12 %, 22 % and 58 % reduction, respectively, compared to combustion while
equivalent results were obtained for PMF. According to Recipe single score SCOR, combustion CHP
system would be favored with 22 % less impact than gasification.

A-4/ 3.2. SCENARIOS ANALYSIS

All Recipe LCIA results are given in A4/5.7 for baseline and alternative scenarios.
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A-4/3.2.1. Influence of the extra heating system

100 % natural gas boiler would not affect the ranking the two installations, but would decrease
TEEX by 30-40 % compared to natural gas and light fuel oil mix boilers.

However, with conventional wood boiler as extra heating, CLIM and FOSS would slightly change
in favor of gasification, with 15 % and 8 % reductions, respectively, compared to combustion
(Figure A4-4a).

Besides, compared to conventional fossil extra heating technologies, it would reduce CLIM,
FOSS, OZOD and SCOR by around 75-55 % for gasification and combustion processes, respectively;
whereas it would increase AGLO by 20-30 % (see A4/5.8).

A-4/3.2.2. Influence of electricity mix

If the biomass CHP plants were implemented in Germany, the overall ranking of the two
bioenergy systems would change to the detriment of combustion as shown on Figure A4-4b; SCOR
would be higher with 42 % in comparison to gasification, as well as CLIM and FOSS with 40 % and
24 %. A clear difference would also be observed on FWEX, FWEU, HUMX and MAEU with
66-284 %.

A-4/3.2.3. Influence of the forestry practices

We found that forestry practices had very limited effect on the selected indicators as illustrated on
Figure A4-4c. The main difference for both CHP systems was observed on AGLO with 10 %
reduction when more extensive forestry practices were considered. More extensive practices also
decreased very slightly FWEU, FWEX and HUMX from 2 to 5 %, in order. TEEX, TEAC, PHOX,
PMF and MAEU were more particularly sensitive to FWD harvesting, and the effect was amplified
with extensive practices. Hence, for combustion CHP system, increases of 3-6 % were observed
regarding IF with FWD scenario whereas a maximal increase of 2 % was observed for gasification.

Nutrient uptakes, including P, N and S, were increased with FWD harvesting, and the effect was
accentuated with shorter-rotation length (IF with FWD scenario on Figure A4-4d). K followed a more
complicated trend: its exportation was decreased with shorter-rotation length, while depending on
standard or shorter-rotation length; it was respectively decreased and increased with FWD harvesting.
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Figure A4- 4. (a) Compared LCIA results of the two biomass CHP systems when conventional wood boiler
was used as extra heating. (b) Compared LCIA results when German mix grid was supplied to biomass CHP
plants. Gasification CHP system results were set at 100 %. (c) Influence of forestry practices on LCIA results
for the individual CHP system: More extensive management was considered (EF) along with more extensive

wood utilization (with FWD harvesting). (d) Influence of forestry practices on nutrient uptakes for both
biomass CHP technologies.

A-4/ 3.2.3. Uncertainties on LCIA method and LCI

LCIA method — We compared Recipe method with International Reference Life Cycle Data
System (ILCD) and Impact 2002+ methods. Combustion resulted in 28 % higher PMF than
gasification when ILCD method was applied. No other difference with Recipe method was noticed.
With IMPACTO02+, the ranking of the two systems was reversed regarding non-renewable energy
when compared to Recipe FOSS indicator. The ranking was unchanged for the others indicators (see

A4/5.9).
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CHP plant emissions — We performed Monte-Carlo analyses on the concerning or rather uncertain
emissions of CHP process, including NOx, N,O, CO, VOC, PAH, dioxins, and fine particles (see
A4/5.10). 10-30 % increases on TEAC, PMF and MAEU for combustion CHP system were observed,
while 15 % increases on PHOX for gasification was noticed. CO and particles concentration in flue
gas were mainly responsible for these results. As a consequence, combustion would be disadvantaged
over gasification for TEAC, PMF and MAEU, while amplifying the positive difference on PHOX for
combustion.

Nickel catalyst —The exact amount of nickel catalyst supplied to the gasification process was
uncertain. We found that FWEX and HUMX were slightly sensitive to nickel consumption (see
A4/5.10).

Transportation distance — With -50 % and +100 % standard deviation, TEEX was increased by
7 % for both CHP systems (see A4/5.10).

Load flexibility — If combustion and gasification CHP systems were operated with the same
biomass load flexibility, CLIM and FOSS would be slightly higher for combustion than for
gasification with 4 % and 2 %, respectively, and OZOD would be identical. 50 % load flexibility for
combustion, instead of 30 % in baseline scenario, would increase CLIM and FOSS by 10 %, while
80 % or 50 % load flexibility for gasification, instead of 70 %, would increase or decrease by 20 %,
respectively, these indicators (A4/A.11).

In a nutshell, sensitivity analysis showed that no clear ranking could be made between combustion
and gasification regarding the local indicators: TEAC, PMF, MAEU. The most sensitive assumption
was the load flexibility, which clearly advantaged combustion over gasification regarding global
indicators CLIM and FOSS.

A-4/ 3.3. BIOMASS CHP SYSTEMS VS. REFERENCE SYSTEMS

We compared baseline biomass CHP systems to reference systems in Figure A4-5. Only biomass
energy systems, including reference wood boiler, were responsible for AGLO, and CHP plants
occupied 20-40 % more forested area than conventional wood boiler, in association with the French
mix electricity. Heat production with coal boiler led to maximal impact in most indicators: CLIM,
FWEX, FWEU, HUMX, MAEU, PMF, PHOX, TEAC, and the effect was emphasized especially as
most of the electricity was generated from coal power plant with the German mix. Regarding CLIM
and FOSS, biomass systems were all clearly advantageous with at least 50-80 % reduction compared
to fossil systems, and additional 30-50 % reductions were gained for CHP plants compared to
conventional wood boiler. For FWEX, FWEU, HUMX, MAEU, PMF and TEAC, no clear
improvements were noticed between biomass CHP plants and fuel oil, natural gas or wood boilers in
combination to mostly nuclear power. For MAEU, PMF and TEAC, natural gas boiler with mostly
nuclear power plant even offered slight better results. Biomass CHP plants increased TEEX by
20-65 % compared to reference systems, excepting fuel oil boiler which remained by far the most
impacting technology. After coal energy systems, biomass gasification led to the highest PHOX. It
generated around 30 % more impact compared to biomass combustion in CHP or conventional boiler,
or to fuel oil boiler, and 60 % more compared to natural gas system, with French mix electricity. As
for OZOD, biomass and coal energy systems were favored over all others energy systems. Recipe
single score SCOR gave combustion and gasification CHP systems, in that order, as best alternatives
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to simultaneously produce electricity and heat in French context, and this result was highlighted in
German context.

100%

50%

%
%
4
=

0%

AGLO cLm FOSS FWEX FWEU HUMX MAEU 0zoD PMF PHOX TEAC TEEX SCOR

W WCS = baseline @ WGS = baseline B RS = coal+French mix B RS = fuel oil+French mix B RS = nat gas+French mix [1RS = wood syst.+French mix RS = coal+German mix

Figure A4- 5. Comparison of combustion CHP system (WCS) and gasification CHP system (WGS) with
reference systems (RS) for the selected midpoint and single score indicators. For each indicator, the impact of
each individual system was compared to the maximal impact of all systems compared. In the baseline
scenario, electricity from French grid was supplied to the plant, and natural gas/light fuel oil boilers were
used as extra heating. Five RS were defined: (1) heat produced by coal conventional boiler and electricity
produced by French grid mix, (2) heat produced by light fuel oil conventional boiler and electricity produced
by French grid mix, (3) heat produced by natural gas conventional boiler and electricity produced by French
grid mix, (4) heat produced by wood conventional boiler and electricity produced by French grid mix, (5)
heat produced by coal conventional boiler and electricity produced by German grid mix.

A-4/ 4. DISCUSSION

We compared two potential biomass CHP technologies for supplying heat to district heating
throughout a year and electricity to mix grid. CHP plants were scaled to optimize heat production in
order to avoid energy loss; electricity was then recovered depending on heat demand and process
electrical efficiencies.

A-4/ 4.1. EFFECTS OF BIOENERGY SYSTEM PERFORMANCES ON LCIA

For both CHP systems, extra heating was required to cover up for wide heat demand variations.
The share in heat production between CHP plant and extra heating were different for the two
technologies, hence the lower biomass load flexibility of gasification was responsible for additional
extra heating.

In the baseline scenario, extra heating was operated with a mix of natural gas and light fuel oil,
and resulted in most of CLIM, FOSS, OZOD and SCOR for both CHP systems (Figure A4-3b). The
20-30 % cuts obtained with combustion CHP technology when compared to gasification directly
resulted from lower fossil fuel consumption in extra heating. 100 % natural gas feeding for extra
heating did not affect the results. Greater load flexibility clearly benefits to biomass combustion
technology regarding these global indicators. Scarce data were available for gasification concerning
this aspect; sensitivity analysis showed that with equivalent flexibility, gasification would offer slight
better result than combustion with 0-4 % difference.

When biomass was the only fuel source, using wood conventional boiler as extra heating, the
advantage was given to gasification regarding the above mentioned indicators with 10-20 %
reductions compared to combustion. Moreover, these indicators were reduced by 70-80 % compared
to CHP systems with fossil boilers. 100 % biomass CHP system would yet result in 30 % extra AGLO.
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Gasification generated twice the electricity of combustion due to a higher electrical performance.
Yet, within the French context, it did not obviously advantage gasification. Conversely, within the
German context, results would shift at the advantage of gasification with 20 % and 30 % reductions in
FOSS and CLIM, respectively, and with 60-74 % reduction in HUMX, FWEX and FWEU, compared
to combustion. a revision of the impact assessment methods for nuclear power, as outlined by Steubig
et al. (Bernhard Steubing et al., 2011), especially to account for concerning damage resulting in
nuclear accident such as Fukushima in Japan, may also change the result. In that respect, IMPACTO02+
method, which accounts for uranium depletion in non-renewable energy indicator, evaluated higher
score for combustion than gasification within the French context.

A-4/ 4.2. INFLUENCE OF BIOMASS CONVERSION TECHNOLOGIES ON BIOENERGY
CHAIN

To satisfy an equivalent heat demand for district heating, combustion CHP technology required
20 % less energy wood than gasification. Combustion was advantaged because of higher heat
production performance.

The lower energy wood demand favored combustion CHP process, especially regarding AGLO. It
was also indirectly responsible for the 20 % TEEX reduction as less biomass was harvested and
transported, and for the 10 % diminution regarding MAEU and TEAC. Indeed, for the latest, smaller
NOx and SO, emissions were produced as less N and S were supplied within energy wood to the
combustion plant.

A-4/ 4.3. INFLUENCE OF THERMOCHEMICAL MECHANISMS ON CHP SYSTEM
LCIAS

Despite specific thermochemical conversion mechanisms occurred in the two studied
technologies, pollutant loads in flue gas and exhaust gas were not frankly different. The only
significant difference concerned PHOX; 67 % higher impact was reached by gasification CHP plant
according to Recipe method, and 230 % were calculated by IMPACTO02+. Largest emissions of VOC
and CO, and to lesser extent of NOX, resulting from syngas combustion in gas engine put gasification
at a disadvantage. However these results were mitigated with Monte-Carlo analysis. Uncertainties
remained in our models, especially regarding fine particles, CO and HAP. LCIA results were not
affected by high standard deviation on HAP, whereas CO and particles were more concerning data.
Particles, particularly, was set at 30 mg Nm™ in flue gas in both processes according to the French
regulation. However, it is likely that combustion led to higher particles emissions than gasification as
suggested in ref. (Nguyen et al., 2013; B. Steubing et al., 2011). In that case, Monte-Carlo analysis
showed that PMF would be approximately 30 % higher for combustion than for gasification.
Measured data at large scale gasification CHP plant would be necessary to support our findings.

Another potential inconvenient of gasification over combustion is the formation of tars within
syngas that are difficult to remove (Srinivas et al., 2013). According to our previous work on
gasification CHP process modeling (Francois et al., 2013a), we found that nickel catalyst tar reformer
would be required to sufficiently clean syngas before burning it in the gas engine. Large amount of
nickel catalyst could yet contribute to non-negligible impact in TEAC, FEEX, FWEU or HUMX.
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A-4/ 4.4. IMPACTS OF FORESTRY PRACTICES

In the baseline scenario, biomass was issued from sustainably managed forest according to current
French practices. We then tested the impacts of more extensive practices on LCIA results; however no
relevant effect was reported.

AGLO was reduced by 10 % for the two bioenergy systems when shorter-rotation were conducted.
This is explained as AGLO is calculated as forested area by area occupation time in m**yr. We found
that shorter-rotation practices increased forested area but, as they also reduced the occupation time, the
overall result was decreased. Land use and land occupation are still difficult to address within current
LCIA methodology (Bessou et al., 2013; Koellner et al., 2013). Further development would be
required to better account for potential risk related to specific forestry practices.

Very slight increases of 2-6 % and 1-2 % for the respective combustion and gasification systems
were observed on TEAC, PHOX, PMF and MAEU when FWD were harvested, with maximal effect
when more extensive management were additionally practiced. The increases were due to larger N
exportation in these alternative scenarios. Indeed, NOx formation in combustion and gasification
processes was directly related to N biomass content; and NOx emissions greatly impact the above
mentioned indicators. The effect was attenuated in gasification, as larger amount of NOx were initially
produced from N, thermal decomposition in the gas engine. Minor additional amount of S and P
nutrients were exported with more extensive practice, while the opposite trend was observed for K.

Nutrients were also released as ash. In our study, we considered that ash was disposed in sanitary
landfill. Ash disposal had large contribution in HUMX and FWEX because of concentrated heavy
metal emissions to the ecosystem.

Except indirectly, with inorganic emissions and ash emitted from the biomass conversion process,
direct impact of nutrient exports are not addressed in current LCIA methods. Recently, a new approach
proposed to account for resource removed from natural ecosystem based on exergy concept (Dewulf et
al., 2007). Schaubroeck et al. (Schaubroeck et al., 2013) suggested including natural ecosystem as a
process within industrial process LCIA framework. Our rigorous quantification of land, carbon, and
nutrient flows from forest to conversion system through detailed modeling may be particularly
appropriate to further develop these relevant concepts.

Within this context, it may also be of particular interest to define the ability of an industrial
process to generate recyclable ash. Several studies have been conducted regarding the possibility of
returning ash to forest in order to compensate for nutrient exports (Demeyer et al., 2001; Ljung and
Nordin, 1997; Pitman, 2006). Ash bioavailability depends greatly on the nature of reactions during
biomass transformation which is for now difficult to predict. However, forest-to-process integration
modeling is a first step to further account for the overall nutrient cycle.

A-4/4.5. BIOMASS CHP PLANTS VS. REFERENCE SYSTEMS

We compared heat production from the two biomass CHP plants with heat production by coal,
light fuel oil, natural gas and biomass conventional boilers and electricity production with French and
German mix grids. Biomass CHP plants were indisputably better in term of CLIM and FOSS, and also
on aggregated endpoint indicator SCOR, which strongly weights the impact of these global indicators.
Even compared to the best current practices, composed of conventional wood boiler and French
electricity mix, 30-50 % CLIM reductions were still gained for gasification and combustion CHP
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systems, respectively. Yet, regarding all the others indicators, the advantage of CHP plants compared
to conventional natural gas or wood boilers in association with nuclear power, was strongly mitigated.
Light fuel oil boiler was generally slightly more impacting than biomass or natural gas energy
systems, but resulted in the highest scores for OZOD and TEEX. However, it would clearly be
beneficial to replace coal energy production by biomass CHP plants. Indeed, the worst impacts, by far,
were found when heat and electricity were predominantly produced by coal energy systems, expect for
OZOD. Those findings were also outlined in refs. (Caserini et al., 2010; Cherubini et al., 2009;
Steubing et al., 2011). Finally, the major concern of biomass CHP plants may be related to AGLO and
PHOX, especially for gasification process. Despite 45 % PHOX reduction compared to coal energy
systems, it would lead to 55 % higher score compared to the association of natural gas heating system
and nuclear power.

A-4/ 4.6. PERSPECTIVES

A concerning aspect of bioenergy system is biomass availability. So far, large biomass energy
resource has been evaluated. Yet with fast increasing energy wood demand for large scale energy
systems, biomass feedstock may be shortened very rapidly. Competitions with others wood usages
may arise, along with new forestry practices dedicated to energy wood only. Besides, shrinkage in
biomass availability may also delocalize the resource, resulting in higher environmental burdens,
especially regarding TEEX within extension of transportation distances. Though, large uncertainties
remain regarding future evolution, it would be of interest to further assess the impact of bioenergy
systems using a consequential LCA approach.

In our case study, combustion CHP system limited biomass consumption compared to gasification.
However, this result greatly depends on the function of the system. If, for economic reasons,
electricity production were the only target instead of CHP, gasification would be preferable. Economic
aspects clearly influence future technology development (Gerber et al., 2011; Schmidt et al., 2010);
further studies should consider both environmental and economic assessments.
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A-4/ 5. SUPPORTING INFORMATION

A-4/5.1. HEAT DEMAND FOR NANCY DISTRICT HEATING
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Figure A4S- 1. Heat demand of Nancy district from the 1/10/2012 to the 30/04/2013. a) Heat supply
repartition between wood combustion CHP plant and extra boiler: operated from 30 to 100 % of the
maximum load. b) Heat supply repartition between wood gasification CHP plant and extra boiler: operated
from 70 to 100 % of the maximum load.
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A-4/5.2. MODELING ASSUMPTIONS FOR WOOD FORESTRY AND SUPPLY
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Figure A4S- 2. Energy wood supply chain from forest to CHP plant including wood logging, processing and

transportation.

Table A4S- 1. Average wood products repartition depending on the forestry management practices from the

CAT tool, and prices of the wood products.

Wood products Wood products repartition in % of total harvested wood

Standard Standard rotation Short Short rotation Prices

rotation FWD as energy rotation FWD as energy

FWD on soil wood FWD on soil  wood
(1) Energy wood 26 % 34 % 27 % 42 % 60 €t
(2) Fine woody debris 8 % 0 % 15 % 0 % 0€t!
(3) Sawmill wood products 11 % 11 % 9 % 9 % 70€t!
(4) Veneer mill wood products 10 % 10 % 3% 3% 55€t!
(5) Paper and Firewood 26 % 26 % 35% 35 % 60 €t
(6) Industrial wood residues 15 % 15 % 8 % 8 % 10 €t
(7) Waste wood 3% 3% 3% 3% 0€et!
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A-4/5.3. MODELING ASSUMPTIONS FOR COMBUSTION CHP PLANT

Table A4S- 2. Main input and output flows of the combustion CHP plant per functional unit.

Flows (kWh UF ")

Flows (kg UF)

Input
Energy wood 1.3 4.4x10™"
Electricity 2.6x10
Process water 7.0x107"
Output
Electricity 2.2x10™
Heat 8.3x10™!
Wastewater 7.0x107"
Ash 5.8x10™
Filter dust 1.1x10™*
Flue gas
CO, 4.6x10™!
Cco 5.9x107
HCI 1.4x10°
NOx 2.4x10™
N>O 1.8x10°
PAH 1.2x10°
S0, 5.1x107
Dioxin 1.2x107"°
voc 5.9x10°°
Particles 2.8x107°
SUPPLY % Water
M;ﬁg:IAL »% Pgﬁgh” %c SUPPLY 9 Electricity
L EXTRACTION 3 i i
/ | TN ELECTRICI
-TY GRID
. TURBI- | \
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Figure A4S- 3. Simplified schematic diagram of the combustion CHP plant as modeled in Aspen Plus.
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A-4/5.4. MODELING ASSUMPTIONS FOR GASIFICATION CHP PLANT

Table A4S- 3. Main input and output flows of the gasification CHP plant per functional unit.

Flows (kWh UF ") Flows (kg UF")

Input

Energy wood 1.6 5.5x10!

Electricity 3.0x1072

Lubricating oil 1.9x10°

Sand 5.9x107

Nickel catalyst 1.0x107

Process water 1.3x10™!
Output

Electricity 3.9x10™!

Heat 7.3x10!

Used oil 1.9x107

Wastewater 1.1x10™*

Ash 8.3x10™

Filter dust 6.0x107

Exhaust gas
Co, 3.2x10™
co 1.0x107
NOx 2.6x10*
PAH 8.5x10”
S0, 3.4x107
voc 2.3x10*
Particles 8.5x107

Flue gas
Co, 2.5x10™!
co 1.3x10™
HCI 1.7x10°
NOx 2.1x107
N>,O 5.4x10°
PAH 6.4x107
50, 2.9%x107
Dioxin 6.4x107!
vocC 3.2x10°
Particles 1.2x107
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Figure A4S- 4. Simplified schematic diagram of the gasification CHP plant as modeled in Aspen Plus.
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A-4/5.5. WOOD COMBUSTION CHP SYSTEM LIFE CYCLE INVENTORY: BASELINE

SCENARIO

Table A4S- 4. Life cycle inventory of the wood combustion CHP system for baseline scenario.

WO(.)d supply CHP plant extra boiler extra electricity
chain
Energy ressource [MJ] 5.80E+00 3.30E-01 7.49E-01 1.50E+00
Non-renewable 2.66E-01 3.15E-01 7.47E-01 1.44E+00
Renewable 5.54E+00 1.45E-02 2.04E-03 6.06E-02
Land use [m2a] 4.07E+01 5.20E-04 8.36E-05 3.71E-04
Occupation. forest. intensive 4.07E+01 3.54E-04 2.43E-05 2.31E-04
Occupation. industrial area 2.27E-05 1.22E-04 2.95E-05 1.41E-05
Occupation. mineral extraction site 2.43E-05 3.85E-06 3.22E-06 1.36E-05
Land use [m2] 5.87E-01 1.37E-05 3.97E-05 1.13E-05
Transformation. from forest 3.98E-06 2.53E-07 1.33E-05 9.54E-07
Transformation. from forest. extensive 2.93E-01 2.92E-06 1.81E-07 1.70E-06
Transformation. to forest. intensive 2.93E-01 2.89E-06 1.75E-07 1.68E-06
Transformation. to industrial area 4.11E-07 1.54E-06 8.25E-08 2.40E-07
Transformation to mineral extraction site 5.98E-06 3.64E-07 1.22E-05 1.12E-06
Material ressource [kg] 1.25E+00 1.00E+00 1.24E-01 1.24E+00
Non renewable 7.75E-02 3.18E-03 1.01E-03 1.40E-03
Chlorine 1.33E-05 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00
Phosphorus 2.49E-05 2.15E-08 1.70E-07 7.43E-08
Potassium 3.33E-04 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00
Sulphur 3.00E-05 4.11E-09 1.63E-09 2.18E-09
Renewable 1.17E+00 1.00E+00 1.23E-01 1.24E+00
Carbon dioxide 5.41E-01 2.61E-04 3.96E-05 7.08E-04
Nitrogen 2.44E-04 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00
Emissions to air [kg] 6.29E-01 1.89E+00 4.91E-02 1.14E-02
long term 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00
heavy metals 2.37E-07 5.48E-07 5.04E-07 2.47E-06
Inorganic emissions 6.29E-01 1.89E+00 4.90E-02 1.13E-02
Carbon dioxide 1.31E-02 2.81E-03 4.88E-02 1.06E-02
Carbon dioxide (biotic) 8.41E-02 4.59E-01 3.81E-05 6.87E-04
Carbon monoxide 1.73E-04 4.46E-06 1.23E-05 6.93E-06
Carbon monoxide (biotic) 4.24E-06 5.89E-05 6.07E-09 9.48E-08
Hydrogen chloride 2.52E-07 1.38E-05 1.29E-07 7.65E-07
Nitrogen oxides 1.10E-04 2.44E-04 4.40E-05 2.93E-05
Nitrous oxide 7.10E-07 1.94E-06 3.44E-07 8.54E-07
Sulphur dioxide 2.05E-05 6.06E-05 5.72E-05 4.13E-05
PAH 7.67E-09 1.18E-06 3.92E-09 1.44E-09
Dioxins (unspec.) 0.00E+00 1.18E-10 0.00E+00 0.00E+00
Organic emissions 1.30E-04 1.25E-05 8.85E-05 1.84E-05
NMVOC (unspecified) 7.83E-05 6.73E-06 1.44E-05 2.35E-06
Methane 1.94E-05 4.03E-06 6.75E-05 1.44E-05
Particules 1.89E-05 3.55E-05 4.21E-06 2.71E-05
Radioactive emissions 1.21E-09 5.67E-09 2.03E-10 2.64E-08
Emissions to water [kg] 3.10E-01 1.43E+00 7.53E-02 6.67E+00
ecoinvent long-term 2.47E-04 2.54E-04 1.38E-04 6.33E-04
Heavy metals 1.45E-06 9.08E-07 2.10E-06 1.58E-06
Inorganic emissions 2.89E-04 4.42E-04 5.15E-04 3.11E-04
Organic emissions 1.33E-05 6.43E-07 4.05E-05 2.32E-06
Particles 3.25E-06 8.47E-07 1.32E-05 3.47E-06
Radioactive emissions 3.09E-01 1.43E+00 7.43E-02 6.67E+00
Emissions to soil [kg] 4.09E-05 9.16E-07 4.47E-05 3.19E-06
Heavy metals to agricultural soil 8.86E-07 6.02E-08 6.69E-07 2.23E-07
Inorganic emissions to agricultural soil 1.44E-05 1.23E-07 1.79E-06 2.15E-07
Organic emissions to agricultural soil 2.08E-05 6.19E-07 4.00E-05 2.27E-06
Other emissions to agricultural soil 4.75E-06 1.15E-07 2.18E-06 4.84E-07
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A-4/5.6. WOOD GASIFICATION CHP SYSTEM LIFE CYCLE INVENTORY: BASELINE
SCENARIO

Table A4S- 5. Life cycle inventory of the wood gasification CHP system for baseline scenario.

WO(.)d supply CHP plant extra boiler extra electricity
chain
Energy ressource [MJ] 7.20E+00 3.86E-01 1.15E+00 0.00E+00
Non-renewable 3.30E-01 3.69E-01 1.15E+00 0.00E+00
Renewable 6.87E+00 1.68E-02 3.13E-03 0.00E+00
Land use [m2a] 5.05E+01 4.99E-04 1.29E-04 0.00E+00
Occupation. forest. intensive 5.05E+01 3.31E-04 3.73E-05 0.00E+00
Occupation. industrial area 2.82E-05 1.09E-04 4.54E-05 0.00E+00
Occupation. mineral extraction site 3.02E-05 6.19E-06 4.96E-06 0.00E+00
Land use [m2] 7.29E-01 1.59E-05 6.10E-05 0.00E+00
Transformation. from forest 4.94E-06 4.12E-07 2.05E-05 0.00E+00
Transformation. from forest. extensive 3.64E-01 2.72E-06 2.78E-07 0.00E+00
Transformation. to forest. intensive 3.64E-01 2.69E-06 2.68E-07 0.00E+00
Transformation. to industrial area 5.11E-07 1.39E-06 1.27E-07 0.00E+00
Transformation to mineral extraction site 7.43E-06 7.09E-07 1.88E-05 0.00E+00
Material ressource [kg] 1.55E+00 3.07E+00 1.90E-01 0.00E+00
Non renewable 9.63E-02 9.93E-03 1.56E-03 0.00E+00
Chlorine 1.65E-05 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00
Phosphorus 3.09E-05 3.72E-08 2.61E-07 0.00E+00
Potassium 4.13E-04 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00
Sulphur 3.72E-05 2.05E-09 2.50E-09 0.00E+00
Renewable 1.46E+00 3.06E+00 1.89E-01 0.00E+00
Carbon dioxide 6.72E-01 2.74E-04 6.09E-05 0.00E+00
Nitrogen 3.03E-04 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00
Emissions to air [kg] 7.81E-01 2.76E+00 7.54E-02 0.00E+00
long term 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00
heavy metals 2.95E-07 6.49E-07 7.75E-07 0.00E+00
Inorganic emissions 7.81E-01 2.76E+00 7.53E-02 0.00E+00
Carbon dioxide 1.62E-02 3.41E-03 7.51E-02 0.00E+00
Carbon dioxide (biotic) 1.04E-01 5.68E-01 5.85E-05 0.00E+00
Carbon monoxide 2.16E-04 4.56E-06 1.89E-05 0.00E+00
Carbon monoxide (biotic) 5.26E-06 1.14E-03 9.33E-09 0.00E+00
Hydrogen chloride 3.13E-07 1.71E-05 1.99E-07 0.00E+00
Nitrogen oxides 1.37E-04 2.90E-04 6.77E-05 0.00E+00
Nitrous oxide 8.82E-07 5.63E-06 5.28E-07 0.00E+00
Sulphur dioxide 2.55E-05 8.82E-05 8.79E-05 0.00E+00
PAH 9.53E-09 6.50E-07 6.03E-09 0.00E+00
Dioxins (unspec.) 0.00E+00 6.41E-11 0.00E+00 0.00E+00
Organic emissions 1.61E-04 2.44E-04 1.36E-04 0.00E+00
NMVOC (unspecified) 9.73E-05 2.38E-04 2.21E-05 0.00E+00
Methane 2.41E-05 4.76E-06 1.04E-04 0.00E+00
Particules 2.35E-05 2.06E-05 6.47E-06 0.00E+00
Radioactive emissions 1.50E-09 6.55E-09 3.13E-10 0.00E+00
Emissions to water [kg] 3.85E-01 1.66E+00 1.16E-01 0.00E+00
ecoinvent long-term 3.06E-04 3.40E-04 2.12E-04 0.00E+00
Heavy metals 1.81E-06 1.17E-06 3.23E-06 0.00E+00
Inorganic emissions 3.59E-04 4.97E-04 7.92E-04 0.00E+00
Organic emissions 1.65E-05 1.15E-06 6.23E-05 0.00E+00
Particles 4.03E-06 1.07E-06 2.02E-05 0.00E+00
Radioactive emissions 3.84E-01 1.66E+00 1.14E-01 0.00E+00
Emissions to soil [kg] 5.08E-05 1.70E-06 6.87E-05 0.00E+00
Heavy metals to agricultural soil 1.10E-06 7.39E-08 1.03E-06 0.00E+00
Inorganic emissions to agricultural soil 1.79E-05 3.72E-07 2.75E-06 0.00E+00
Organic emissions to agricultural soil 2.59E-05 1.11E-06 6.15E-05 0.00E+00
Other emissions to agricultural soil 5.90E-06 1.53E-07 3.36E-06 0.00E+00
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A-4/5.7. LCIA RESULTS WITH RECIPE METHOD (V 1.08 E)

Table A4S- 6. LCIA scores in selected Recipe indicators for combustion and gasification CHP systems.

Results for baseline and alternative scenarios are presented.
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Chapitre III. Analyse de Cycle de Vie (ACV) des installations de cogénération biomasse

A-4/5.8. LCIA RESULTS WITH EXTRA HEATING ALTERNATIVE TECHNOLOGIES

Compared LCIA results with natural gas Compared LCIA results with wood boiler
) . . b) .
boiler as extra heating as extra heating

AGLO
SCOR

—e—WCS = nat gas as EH —8—WGS = nat gas as EH ——WCS = wood as EH —8—WGS = wood as EH

-==-comp. baseline gasification ===-comp. baseline gasification ~=--- comp. baseline gasification ----- comp. baseline gasification

Figure A4S- 5. Sensitivity of LCIA on extra heating technology (a) compared LCIA for combustion and
gasification with conventional natural gas boiler as extra heating; (b) compared LCIA for combustion and
gasification with conventional wood boiler as extra heating. In dash lines, results are normalized by
alternative gasification values to compare combustion with gasification system in alternative scenario; in dot
lines, results are normalized by baseline gasification values to compare the alternative scenario with baseline
scenario.

A-4/5.9. SENSITIVITY ANALYSIS: LCIA RESULTS WITH ILCD AND IMPACT 02+
METHODS

Acidification
Terrestrial Ecotoxicity for aquatic
eutrophication fresh water
Freshwater
il 88% 0,
Resource Depletion 87% ° 115% 1589 eutrophication
5

Photochemical ozone
formation

Human toxicity cancer

123% effects

109%
79% Human toxicity non-
92% canc. Effects

Particulate 128%
matter/Respiratory
inorganics

72%

Ozone depletion IPCC global warming

Marine eutrophication

—+wood combustion CHP system -s-wood gasification CHP system

Figure A4S- 6. Compared LCIA results for combustion and gasification CHP systems with ILCD midpoint
indicators. For both systems, results are normalized by gasification LCIA values.

139



Chapitre III. Analyse de Cycle de Vie (ACV) des installations de cogénération biomasse

Aquatic eutrophication

Terrestrial ecotoxicity Carcinogens

Terrestrial

acidification/nutrificati... Glakal warmiog sangr

87%
Respiratory effects | 103% 81% | Land occupation
\ 32%

72%

Photochemical oxidation ~ Mineral extraction

- 150%rgay,
Ozone layer depletion : Non-carcinogens

Non-renewable energy

—+~wood combustion CHP system -#-wood gasification CHP system

Figure A4S- 7. Compared LCIA results for combustion and gasification CHP systems with IMPACT02+
midpoint indicators. For both systems, results are normalized by gasification LCIA values.

A-4/5.10. MONTE-CARLO ANALYSIS ON MODELING PARAMETERS

Monte-Carlo analysis was conducted within Gabi 6 tool. We assumed uniform distribution with 1000
runs for each analysis. Standard-deviations for the emissions of the CHP plants were defined
specifically for each pollutant depending on the possibility for this pollutant to be much or less
concentrated than what was predicted by our model.

Table A4S- 7. Monte-Carlo analysis: standard deviations (std) for combustion CHP plant modeling
parameters: (a) pollutant emissions in flue gas, (b) transportation distance.

Min Limit (-)std Baseline scenario (+) std Max Limit

(a) Pollutant emissions in flue gas in kg and [mg Nm™]

cov 1.18E-06 [1] -80% 5.89E-06 [5] 900% 5.89E-05 [50]
Dioxin 1.18E-11[1x107] -90% LI8E-10 [1x10]  900% 1.18E-09 [1x10™]
HAP 1.18E-08 [0.01] -99% 1.18E-06 [1] 100% 2.36E-06 [2]
NOx 1.18E-04 [100] -50% 2.36E-04 [200] 200% 7.08E-04 [600]
(€] 1.18E-05 [10] -80% 5.89E-0 [50] 900% 5.89E-04 [500]
Dust 1.41E-05 [10] -50% 1.41E-05 [25] 100% 5.64E-05 [50]
N,O 1.75E-07 [0.15] -90% 1.75E-06 [1.5] 900% 1.75E-05 [15]

(b) Transportation distance from forest/processing to CHP plant in tkm and [km]

Distance 2.08E-02 [40] -50% 4.15E-02 [80] 100% 8.30E-02 [160]
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Table A4S- 8. Monte-Carlo analysis: standard deviations (std) for gasification CHP plant modeling
parameters: (a) pollutant emissions in flue gas, (b) pollutant emissions in exhaust gas, (c) transportation
distance, (d) nickel catalyst.

Min Limit (-)std Baseline scenario (+) std( Max Limit

(a) Pollutant emissions in flue gas in kg and [mg Nm'3]

cov 6,40E-07 [1] -80% 3,20E-06 [5] 900% 3,20E-05 [50]
Dioxin 6,41E-12 [1x10°] -90% 6,41E-11 [1x10™] 900% 6,41E-10 [1x107]
HAP 6,41E-09 [0.01] -99% 6,41E-07 [1] 100% 1,28E-06 [2]
NOX 1,07E-05 [15] -50% 2,14E-05 [30] 300% 8,56E-05 [130]
CO 6,40E-05 [100] -50% 1,28E-04 [200] 400% 6,40E-04 [1000]
Dust 1,21E-06 [1.5] -90% 1,21E-05 [25] 100% 2,42E-05 [50]
N,O 5,40E-07 [0.8] -90% 5,40E-06 [8] 100% 1,08E-05 [16]
(b) Pollutant emissions in exhaust gas in kg and [mg Nm?|
cov 7,77E-05 [50] -67% 2,33E-04 [150] 100% 4,66E-04 [300]
HAP 8,54E-10 [5.5x10™] -90% 8,54E-09 [5.5x10™]  900% 8,54E-08 [5.5x10°]
NOx 1,29E-04 [80] -50% 2,58E-04 [165] 20% 3,10E-04 [200]
CO 5,05E-04 [325] -50% 1,01E-03 [650] 362% 4,66E-03 [3000]
Dust 8,54E-10 [5.5x10™] -90% 8,54E-09 [5.5x10™*]  19900% 1,71E-06 [5.5x107]
(c) Transportation distance from forest/processing to CHP plant in tkm and [km]
distance 2,58E-02 [40] -50% 5,16E-02 [80] 100% 1,03E-01 [160]
(d) Amount of nickel catalyst supplied to the plant in kg
catalyst 1,00E-06 -90% 1,00E-05 900% 1,00E-04
a) Combustion CHP system b) Gasification CHP system
AGLO AGLO
SCOR cLm SCOR CLM
TEEX FOSS TEEX FOSS

TEAC FEEX TEAC FEEX
114%%
PHOX FWEU PHOX FWEU
123%
PMF HUMX PMF HUMX
0zZ0oD MAEU 0z0oD MAEU
—+—W(CS = baseline ----WCS = MCA on emissions —8—WGS = baseline =-=---WGS = MCA on emissions

Figure A4S- 8. Sensitivity analysis on CHP plant emissions: baseline scenario compared with mean LCIA
results of the Monte Carlo analysis (MCA) for the selected midpoint and endpoint indicators a) combustion
CHP system b) gasification CHP system. Results are normalized by baseline gasification LCIA values.
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a) Combustion CHP system

b) Gasification CHP system

AGLO AGLO
SCOR cum SCOR cUM
TEEX FOss TEEX FOSS

TEAC 87% 122%  FEEX  TEAC FEEX
PHOX 1% fweu PHOX FWEU

101% 112% 107% 111%

PMF HUMX PMF HUMX
0zoD MAEU 0zoD MAEU

—+-WOCS = baseline —8—WGS = baseline ----WGS = MCA on catalyst

Figure A4S- 9. Sensitivity analysis on nickel catalyst: baseline scenario compared with mean LCIA results of
the Monte Carlo analysis (MCA) for the selected midpoint and endpoint indicators a) combustion CHP
system (no analysis) b) gasification CHP system. Results are normalized by baseline gasification LCIA

values.

a) Combustion CHP syst. b) Gasification CHP system
AGLO
AGLO SCOR CLIM
SCOR CLIM
TEEX FOSS
TEEX FOSS 107%
86%
TEAC FEEX TEAG FeEx
PHOX FWEU PHOX FWEU
PMF HUMX PMF HUMX
0z0D MAEU 0zoD MAEU

—4—WCS = baseline =----WCS = MCA on distance —#—WGS = baseline ==---WGS = MCA on distance

Figure A4S- 10. Sensitivity analysis on transportation distance: baseline scenario compared with mean LCIA
results of the Monte Carlo analysis (MCA) for the selected midpoint and endpoint indicators a) combustion
CHP system (no analysis) b) gasification CHP system. Results are normalized by baseline gasification LCIA
values.
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A-4/5.11.

SENSIVITY ANALYSIS:
OPERATING LOAD WAS VARIED

LCIA RESULTS

WHEN CHP PROCESS
) Compared LCIA for biomass systems
a when load flexibility is the same

b) LCIA for combustion CHP system with 0 LCIA for gasification CHP system with
different load flexibility different load flexibility
AGLO AGLO AGLO
SCOR JCLUM SCOR CLIM SCOR, ,CLIM
- i § \200% T/
TEEX . 102% , 104% _FOSS TEEX FOSS TEEX ' FOSS
TEAC — 4 FWEX  TEAC [ A\ FWEX TEAC — L PWEX
‘- Y ‘w A
[\ 33% "L ; ‘?\) \\ ,)"_‘} ‘
PHOX . 101% ' 95%11296" FWEU  PHOX \ F;“, \ '--.--._7*" FWEU PHOX ~ FWEU
g / 4, YO v
/T100% I\ -
PMF { HUMX PMF | HUMX PMF j ( HUMX
/ \ / \ / \
0zOD MAEU 0zoD' 'MAEU 0zop'
—4—=WCS = no flexibility
-#-WGS = no flexibility

~—4—WCS = baseline
====\WCS = no flexibility
====WCS = less flexibility

'MAEU

—#—\WGS = baseline

===-WGS = no flexibility

===-WGS = less flexibility
Figure A4S- 11. Sensitivity of LCIA on process load flexibility (a) compared LCIA for combustion and
gasification when load flexibility is the same: both systems were operated only at their maximal load; (b)
Compared LCIA for combustion with baseline scenario (the system can be operated up to 30 % of maximal

load), when no flexibility was applied (the system can be operated at maximal load only) and when less
flexibility was applied (the system can be operated up to 50 % of maximal load); (c) Compared LCIA for
gasification with baseline scenario (the system can be operated up to 70 % of maximal load), when no
flexibility was applied (the system can be operated at maximal load only), when less flexibility was applied
(the system can be operated up to 80 % of maximal load) and when more flexibility was applied (the system
values.

can be operated up to 50 % of maximal load). All results are normalized by baseline gasification LCIA
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1. Conclusion

Face aux préoccupations relatives a 1’épuisement et a I’impact environnemental des énergies
fossiles, le développement de systemes énergétiques efficaces et durables est un des défis majeurs de
ce siecle. Dans cette perspective, la biomasse, et sa conversion dans des procédés a grande échelle
pour la production d’électricité et de chaleur, est particulicrement intéressante, notamment en France.
Cependant, I’utilisation de cette ressource a des fins énergétiques présente encore des limites, tant au
niveau de sa transformation en énergie que de son approvisionnement en grande quantité. Dans ces
travaux de these, nous avons ainsi étudié les performances, énergétiques et environnementales, de
deux installations de cogénération a partir de biomasse forestiere : la combustion directe couplée a une

turbine a vapeur et la gazéification couplée & un moteur a gaz. Nous avons également étudié
I’influence de pratiques sylvicoles plus intensives.

Afin d’étudier ces deux systémes, nous avons développé un modele, sous le logiciel de
modélisation des procédés Aspen Plus, décrivant la filiere bois-énergie, depuis la forét jusqu’a la
production d’énergie pour chacune des deux installations de cogénération. Puis, nous avons réalisé
I’ACV des deux systémes a partir des inventaires de cycle de vie (ICV) prédits par le modele. Nous
nous sommes plus particulierement intéressés a la filiere hétre en Lorraine pour 1’alimentation, a
I’échelle locale, d’un réseau de chaleur urbain et du réseau électrique francais.

Les principales conclusions de nos travaux sont présentées dans les sections qui suivent :
1.1. Biomasse énergie : gazéification ou combustion directe ?

La gazéification est plus complexe a mettre en ceuvre, elle nécessite plus de ressources et une
intégration énergétique plus élaborée. Il semble, par ailleurs difficile d’atteindre une qualité de syngas
satisfaisante pour le briiler dans un moteur a gaz sans risque de détériorer ce dernier. A partir de la
modélisation détaillée sous Aspen Plus, qui nous a permis de considérer la présence de goudrons et de
constituants inorganiques tels que NH3, H,S, HCN, N, et HCI, dans le syngas, nous avons trouvé que
seul un catalyseur tres efficace en termes de réformage des goudrons (du type catalyseur au nickel)
couplé a un laveur a I’eau, permettait d’épurer suffisamment le syngas.

La gazéification offre, par contre, un meilleur rendement électrique, avec 23 % comparé au 18 %
(sur PCI bois anhydre) obtenu avec le procédé de combustion directe. Cette caractéristique lui confere
également un meilleur rendement exergétique, avec 32 % contre 29 % (sur exergie chimique bois
anhydre). L’efficacité énergétique globale est cependant plus élevée pour la cogénération par
combustion que pour celle par gazéification, avec 82 % contre 68 %, la combustion produisant plus de
chaleur : 63 % de rendement thermique contre 45 % pour la gazéification. La gazéification requiert en
effet beaucoup d’énergie pour convertir la biomasse en gaz, puis pour épurer ce gaz.

Globalement, le bénéfice environnemental d’une cogénération biomasse par rapport a 1’autre
apparait nuancé. Dans le contexte francais et avec les hypothéses — que nous estimons raisonnables —
de compensation retenues, la gazéification est quelque peu désavantagée par rapport a la combustion,
surtout en termes de formation d’ozone photochimique et d’acidification, celle-la émettant plus de CO,
COV et NOx au niveau du moteur. De plus, le rendement thermique plus élevé du systeéme par
combustion lui permet de consommer moins de bois énergie, ce qui réduit de 20 % son impact en
termes d’occupation des sols par rapport a la gazéification. En score unique, la gazéification est plus
impactante que la combustion de 22 %. Par contre, la capacité de la gazéification & produire plus
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d’électricité lui confére un net avantage dans un pays ou 1’électricité est principalement produite par
des centrales a charbon. Dans un pays comme la France, avec 80 % du mix électrique issu du
nucléaire, cette production d’électricité supplémentaire ne semble pas aussi intéressante. Par ailleurs,
nous avons constaté que 1’impact environnemental de la chaudi¢re d’appoint — nécessaire pour pallier
les fluctuations de la demande en chaleur du réseau de chaleur au cours de 1’année — était prépondérant
en termes de changement climatique, d’appauvrissement des ressources fossiles et de destruction de la
couche d’ozone. Cet impact est d’autant plus marqué pour la cogénération par gazéification, sa
technologie la rendant moins flexible aux variations de charge en combustible que celle par
combustion directe. A flexibilité équivalente, la gazéification aurait des performances légerement
supérieures ou équivalentes pour la plupart des indicateurs. Enfin, nous avons constaté qu’alimenter la
chaudiére d’appoint en biomasse permettait d’améliorer nettement les impacts des deux installations
de cogénération, avec des réductions de 1’ordre de 70-80 % pour les indicateurs mentionnés
précédemment, par rapport a l’utilisation de gaz naturel ou de fioul domestique; la aussi la
gazéification serait un peu plus favorable que la combustion.

1.2. Faut-il développer la cogénération a partir de biomasse ?

D’aprés nos résultats ACV, que ce soit par combustion directe ou par gazéification, il apparait
clairement avantageux de développer les systemes de cogénération biomasse dans le contexte
énergétique actuel lorsque 1’on s’intéresse aux indicateurs changement climatique et appauvrissement
des ressources fossiles. Ainsi, d’aprés ces indicateurs, il apparait méme préférable d’alimenter les
réseaux de chaleur urbains par des systeémes de cogénérations biomasse plutét que par de simples
chaudieres biomasse, méme en France, ou la production d’électricité est relativement « propre », avec
le nucléaire.

En revanche, il est moins évident de tirer des conclusions lorsque I’on regarde les autres
indicateurs, notamment dans le contexte francais. A part en termes d’occupation des sols agricoles, ou
les systémes énergétiques biomasses ont des impacts que n’ont pas les autres systémes fossiles, pour
les autres catégories, les systémes biomasses ont des impacts relativement équivalents a ceux des
chaudieres au gaz naturel ou au fioul. Les cogénérations biomasses sont par contre nettement moins
impactantes comparées aux chaudiéres a charbon, sauf pour la destruction de la couche d’ozone, ou
ces dernieres obtiennent les meilleures performances mé€me par rapport aux autres systemes

énergétiques.

Enfin, si I’on se place cette fois dans un pays ou environ 50 % de 1’¢lectricité est produite par des
centrales a charbon, comme c’est le cas en Allemagne par exemple, alors I’intérét, d’un point de vue
environnemental, d’implanter des centrales de cogénération biomasse apparait plus nettement pour
I’ensemble des indicateurs étudiés, mise a part pour la toxicité des écosystemes et la destruction de la
couche d’ozone, ou les impacts sont similaires.

1.3. Quels impacts aurait une intensification des pratiques sylvicoles ?

Nous avons étudié¢ I’effet de deux leviers d’intensification des itinéraires sylvicoles, les deux
permettant de récolter plus de bois énergie a partir d’une ressource forestiére donnée. Le premier
levier consiste a prélever les menus bois, qui sont, dans les pratiques actuelles, laissés au sol pour
garantir sa fertilité ; le deuxieme levier consiste a réduire le cycle de sylviculture du peuplement, en le
coupant plus jeune.
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Nous avons ainsi constaté que le prélevement des menus bois pour approvisionner la centrale de
cogénération en bois énergie induisait une augmentation des flux d’azote (N), de soufre (S) et de
phosphore (P) exportés de 1 a 6 %. Le comportement du potassium (K) est quant-a-lui plus complexe,
son exportation, lors du prélevement des menus bois, diminuant dans une gestion classique et
augmentant dans un cycle de sylviculture plus court. Le raccourcissement du cycle de sylviculture a,
par ailleurs, quasiment les mémes effets au niveau de 1’exportation des minéraux que le prélevement
des menus bois dans la gestion classique. L’ACV des centrales de cogénération n’a par contre montré
aucune sensibilité a ces exportations minérales.

Par ailleurs, nous avons remarqué que les émissions de la centrale de cogénération en composés
azotés et soufrés augmentaient avec la teneur en minéraux dans la biomasse, et donc avec
I’intensification des pratiques sylvicoles. Cependant, ces augmentations ne sont pas traduites par un
accroissement notable des impacts environnementaux prédits par I’ACV.

Enfin, au niveau des cendres, nous avons trouvé que celles-ci concentraient essentiellement le
potassium et le phosphore, tandis que le soufre et 1’azote étaient plus ou moins volatilisés au cours de
la conversion thermochimique du bois, selon le procédé considéré. D’un point de vue purement
théorique, il serait donc possible de retourner la quasi-totalité du potassium et du phosphore exportés,
tandis que 1’azote et le soufre devraient faire 1’objet d’amendements spécifiques, ceci indépendamment
des pratiques sylvicoles.

1.4. Bilan

En quelques mots, nos résultats montrent que les deux technologies de cogénération présentent des
performances environnementales assez similaires. Elles permettent de réduire considérablement le
changement climatique par rapport aux systemes énergétiques conventionnels, tandis que, pour les
autres indicateurs environnementaux, les résultats sont moins tranchés, surtout lorsque 1’on compare la
production de chaleur avec celle d’une chaufferie au gaz naturel. Cependant, dans le contexte
énergétique francais actuel la cogénération par combustion directe apparait plus avantageuse,
notamment du fait d’une plus grande flexibilité de charge. Par contre, dans un contexte énergétique ou
le nucléaire serait moins prépondérant (80% de la production d’électricité en France), tel qu’en
Allemagne, mais aussi en Chine ou en Inde, ou les centrales a charbon sont tres présentes, la mise en
ceuvre d’installations de cogénération par gazéification — qui offrent de meilleurs rendements
électriques que la combustion directe — apparait plus adaptée. Par ailleurs, nous avons constaté que
I’intensification des pratiques sylvicoles dans le but de mobiliser plus de bois énergie augmentait les
exportations minérales. Le nombre d’hectares de forét requis est également affecté. La disponibilité
des résidus, qu’ils soient issus de la transformation du bois d’ceuvre ou des déchets fin de vie, est en
effet réduite dans le cas d’un cycle sylvicole plus court, augmentant ainsi les prélevements en forét
pour satisfaire les besoins de la cogénération. Cette disponibilité des résidus est un aspect tres
important dont il faut tenir compte dans les futurs développements de projets biomasse-énergie.

2. Perspectives

Pour terminer, nous proposons ici quelques perspectives afin d’améliorer et poursuivre ces
travaux :
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2.1. Points d’amélioration...

Dans le but de prédire les exportations minérales et leurs conséquences sur les écosystemes
forestiers, il s’agirait d’intégrer le calcium (Ca) et le magnésium (Mg) dans la prévision des minéraux
exportés avec la récolte du bois. En effet, ces minéraux sont essentiels lorsque 1’on s’intéresse a la
fertilité des sols. De méme, il serait intéressant de prendre en compte les métaux lourds contenus dans
la biomasse, car ceux-ci sont sources d’émissions polluantes lors de la conversion de la biomasse.
Leur présence dans les cendres est également une source de pollution lors de leur gestion.

I serait également souhaitable de consolider les données au niveau de la filiere
d’approvisionnement du bois énergie, en utilisant des données plus spécifiques pour les processus de
récolte, broyage, sciage et transport. En effet, ces étapes représentent une part non négligeable des
impacts relatifs a 1’évaluation des filiéres biomasse-énergie. Par ailleurs, au niveau des transports,
nous n’avons pas tenu compte du volume de bois mais de son poids. Bien que 1’analyse de sensibilité
sur les transports n’ait pas révélé de changement radical avec le doublement des distances de transport,
il serait préférable de prendre en compte la masse volumique de bois transporté.

D’autre part, nous pensons qu’il serait nécessaire d’approfondir les connaissances quant au devenir
des composés inorganiques tels que N, S, Cl, K, P, Ca, Mg, métaux lourds, etc., lors de la conversion
thermochimique de la biomasse. Cela permettrait de mieux déterminer la composition des cendres en
fonction des conditions opératoires, et donc du procédé étudié. La teneur en minéraux et leur degré
d’oxydation, ainsi que la présence de métaux lourds, sont en effet des informations trés importantes si
1I’on souhaite étudier par la suite 1’éventuel retour des cendres aux sols forestiers (Deleuze et al., 2012;
Demeyer et al., 2001).

De méme approfondir les connaissances relatives aux mécanismes de formation d’imbriilés, de
facon plus générale, lors de 1’oxydation du charbon, du syngas ou du bois directement, permettrait de
prédire de fagon plus précise les NOx, CO, COV, HAP et particules, notamment, et également
d’inclure la présence de métaux lourds dans les fumées. Nous avons en effet constaté que ces
émissions jouaient un role prépondérant au niveau des impacts spécifiquement relatifs aux systemes
biomasse-énergie étudiés : formation d’ozone photochimique, acidification, formation de particules et
eutrophisation des milieux aquatiques. Les métaux lourds sont, eux, potentiellement impactant au
niveau de la toxicité humaine et des écosystemes. Des prévisions plus spécifiques permettraient de
mieux départager les procédés biomasse-énergie entre eux au niveau de 1’analyse environnementale.

Dans I’optique d’améliorer ces deux derniers points, nous gagnerions a pouvoir utiliser des mesures
a D’échelle pilote ou sur des installations industrielles. Par ailleurs, la prise en compte de
I’hydrodynamique dans les lits fluidisés (Authier, 2010; Corella and Sanz, 2005; Kersten et al., 2005;
Marias et al., 2001; Radmanesh et al., 2006), ainsi que des transferts de chaleur au sein des particules
de bois (Blondeau and Jeanmart, 2012, 2011), pourraient donner des prévisions plus fines concernant
la formation des composés volatils en fonction des conditions opératoires.

2.2. Pour aller plus loin...

Dans notre étude, nous nous sommes seulement intéressés a une technologie de conversion, que ce
soit pour la gazéification ou pour la combustion. Or, d’autres technologies, notamment les lits fixes
pour la gazéification, sont susceptibles de donner des résultats sensiblement différents en termes de
performance énergétique et d’émissions.
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Nous suggérons, par ailleurs, d’appliquer notre modele « forét-énergie » a d’autres essences que le
hétre. En effet, selon les essences, les productivités du peuplement en termes de bois énergie, ainsi que
les teneurs en minéraux, sont susceptibles de varier de facon significative (André et al., 2010). Il existe
notamment d’importantes différences entre les essences de feuillus et de résineux. La comparaison des
exportations minérales, ainsi que des surfaces de forét requises, entre une forét de hétre et une forét de
sapin, par exemple, pourrait donner des résultats intéressants.

Il serait également pertinent de comparer 1’exploitation d’une forét avec celle d’une plantation
dédiée, qui a généralement recours aux fertilisants chimiques, notamment au niveau des exportations
minérales et des résultats ACV.

Sur un autre plan, nous suggérons de comparer nos résultats ACV, obtenus avec une approche
attributionnelle, a ceux obtenus avec une approche conséquentielle, capable de prendre en compte les
conséquences d’un développement a grande échelle du bois énergie : Va-t-il redynamiser une filiere
bois-matériau quelque peu en berne ou, bien au contraire, la faire décliner avec 1’augmentation du prix
du bois énergie ? Va-t-il favoriser une meilleure gestion des foréts en limitant le pourrissement
d’arbres morts ou, au contraire, favoriser le développement de cultures énergétiques nécessitant
I’utilisation de fertilisants ? Etc.

De plus, ces conséquences sont fortement liées aux aspects économiques (Steubing et al., 2014).
L’analyse environnementale des filiéres biomasse-énergie mériteraient d’étre couplée a une analyse
économique et sociale afin d’évaluer la réelle faisabilité de ces options.

Enfin, il serait particulierement intéressant de développer la modélisation du « processus forét »
afin qu’il tienne compte des flux de minéraux exportés par la récolte du bois, comme présenté dans
nos travaux, mais également ceux exportés par drainage/érosion des sols ainsi que ceux apportés par
dépots atmosphériques, décomposition de la matiere organique et altération des roches. En effet, si
I’on souhaite par la suite étudier plus précisément les risques liés a I’exploitation du bois a des fins
énergétiques en termes d’appauvrissement des sols, I’évaluation de 1’ensemble du bilan a I’échelle de
la forét s’avere nécessaire. Il s’agirait par exemple, de coupler un modele de chimie des sols, capable
de prédire les flux de minéraux produits en fonction de la nature initiale du sol et de la quantité de
biomasse laissée au sol. La collaboration avec des spécialistes des cycles biogéochimiques des foréts
s’avere nécessaire dans le cadre d’un tel développement.

A partir de ce « processus forét » amélioré — capable alors de prédire le bilan net des principaux
flux de fertilité — il serait peut-€tre envisageable, par la suite, de développer un indicateur ACV
« appauvrissement en minéraux » a partir du couplage des systemes « forét » et « industrie ». En ce
sens, de récentes études se sont penchées sur I’évaluation de ces ressources naturelles en se basant sur
le concept d’exergie (Dewulf et al., 2007; Schaubroeck et al., 2013), cherchant ainsi a comparer les
ressources renouvelables et fossiles avec un méme indicateur. L’émergie, en tenant compte de
I’énergie solaire nécessaire a la croissance de la biomasse, permet également de rendre compte du
travail nécessaire a la Terre pour faire croitre cette biomasse (Neri et al., 2014). D’importantes
perspectives sont donc ouvertes sur ce sujet.
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Annexe 1. Modélisation sous Aspen Plus des systémes bois-énergie

Annexe 1-1. Données générales sur les modeles

Annexe 1-1/ 1. Définition des composés

Composés conventionnel :

H,, CO, N,, 0,, CO,, H,0, CH,, C,Hs, C,Hy, C¢HgO, CsHg, C;Hg, CgHg, CoHg, CoHs, C,Hs,
Ci4H,¢, (anthraceéne), C4H;o, (phénanthrene), CisH,o (pyréne), NH;, H,S, HCI, NO, N,O, HCN, SO,,
dioxin (C4H40,), oil (CsHgp), sand (SiO,), RME (huile végétale de colza : CyH330,), COVNM
(CioHj6), COV (CHy), C, N, S, K, P, P,0s, K,O.

Pour le RME, les propriétés physiques suivantes ont été rentrées: poids moléculaire 311 ;
température d’ébullition 330 °C ; densité a 60°F 0,88 ; enthalpie standard de formation 6,13 GJ kmol™
(Gis et al., 2011).

Non-conventionnel :

- Wood

Enthalpie : Hcoalgen avec chaleur de combustion > données utilisateur 18,13 MJ kg ; chaleur de
formation > corrélation de Boie ; capacité calorifique > corrélation de Kirov(Kirov, 1965) ; érat de
référence pour enthalpie > 298,15 K, 1 atm.

Densité : Dcoaligt > corrélation d’aprés Institute of Gas Technology (IGT) (1976).

- Char

Enthalpie : Hcoalgen avec chaleur de combustion > corrélation de Boie (Institute of Gas Technology
(IGT), 1976) ; chaleur de formation > corrélation de Boie ; capacité calorifique > corrélation en
fonction de la température sous la forme C, =A+BXT+CXT?+DxT?*A= 0,100478 ;

B=0,0005 ; C=-1,639% 10~7 ; D= 0; état de référence pour enthalpie > 298,15 K, 1 atm.
Densité : Dcharigt > corrélation d’apres (Institute of Gas Technology (IGT), 1976) ;.
- Ash

Enthalpie : Hcoalgen avec chaleur de combustion > corrélation de Boie (Institute of Gas Technology
(IGT), 1976) ; chaleur de formation > corrélation de Boie ; capacité calorifique > corrélation en
fonction de la température sous la forme C, = A+ B xT+C xT?+ D x T3 A= 0,100478 ; B=

0,0005 ; C= -1,639x 10”7 ; D= 0 (Abdelouahed et al., 2012); état de référence pour enthalpie >
298,15 K, 1 atm.

Densité : Dnstygen > corrélation polynomiale (cf. manuel utilisateur Aspen Plus).

Annexe 1-1/ 2. Modeéle thermodynamique

- Modele RK-ASPEN
- Le rendement polytropique des compresseurs est fixé a 80 % et le rendement mécanique a
98 %.
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Annexe 1-1/ 3. Programme Fortran externe

Des programmes Fortran externes sont appelés par Aspen Plus. Le lien entre Aspen Plus et les
programmes externes se fait par un fichier dll. Ce fichier est localisé dans Aspen : Run > Settings >
Miscellaneous files > Linker options : loc_dll.opt.

Les fichiers fortran doivent étre compilés dans le compilateur Aspen Plus Simulation Engine. 1l
faut indiquer :

- le chemin d’acces du répertoire dans lequel se trouve la simulation Aspen ainsi que le fichier
Fortran : ed Nom_du_Fichier ;

- compiler le fichier avec la commande aspcomp Nom_Fichier_Fortran.for ;

- dans le dossier de travail, créer un fichier texte avec ou se trouve le chemin d’accés du fichier
.obj créé par la commande précédente ;

- dans le compilateur, créer le fichier dll avec la commande asplink [dlopt dll.opt] dlifile ;

- dans le dossier de travail, créer un deuxiéme fichier texte ou se trouve le chemin d’acces du
fichier dllifile.dll.
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Annexe 1-2. Modélisation de la cogénération par gazéification du bois

Le détail des principaux flux obtenus par la simulation ainsi que des corrélations et hypotheses qui
régissent le modele sont décrits dans les pages qui suivent. Dans les résultats ci-apres, le flux de
biomasse anhydre en entrée de la cogénération est fixé 4 3600 kg h™', avec une humidité absolue de
70 %. Le sécheur doit abaisser I’humidité absolue a 40 %. Les puissances chaleur et électrique
générées par le systeme sont fonction de la quantité de bois en entrée.

Le modele de la cogénération par gazéification du bois se divise en quatre sections :
- Le séchage de la biomasse.

On rappelle que le séchage de la biomasse se fait a 1’aide de gaz chaud a 200 °C. Pour cela, on
utilise la chaleur résiduelle contenue dans les fumées et les gaz d’échappement, et si cela est
nécessaire, on chauffe de 1’air pour compléter les besoins en chaleur du séchage.

La Figure 1-2/1 présente le sécheur tel que modélisé dans Aspen. Les Tableaux 1-2/1 et 1-2/2
décrivent respectivement la composition des flux le long du sécheur ainsi que la composition
élémentaire des composés non-conventionnel. Le Tableau 1-2/3 présente quant a elle les équations et
hypotheses a chaque étape du modele ;

- la conversion du bois en syngas et charbon dans le lit fluidisé double, la combustion du
charbon dans le briileur, ainsi que d’une fraction de syngas recyclée.

Le bois est converti dans le premier compartiment du gazéifieur. Ce premier compartiment est
scindé en deux dans le modele : un compartiment pour la pyrolyse (REAC-PYRO) et un compartiment
pour les réactions secondaires (REAC-SECR). Le compartiment de pyrolyse est maintenu a
température par la circulation du lit de sable ; il est supposé adiabatique. Le sable circule (2-C1-21%)
vers le deuxieéme compartiment du gazéifieur, le brlileur, ou il est réchauffé. Afin de maintenir une
température élevée dans le compartiment de pyrolyse, il faut que suffisamment de chaleur soit
apportée au lit de sable au niveau du brileur. La combustion du charbon (REAC-CHAR) ne suffit pas
a fournir la chaleur nécessaire, il faut donc briiler une partie du syngas (REAC-SYN). Cette quantité
de syngas (2-AS8) est calculée pour que la chaleur fournie par sa combustion soit égale a la chaleur
requise par la combustion du charbon pour maintenir une température de 980 °C, avec le lit de sable.
Le lit de sable est ensuite re-circulé (2-C1-25%) vers le haut du compartiment de gazéification ou se
déroulent les réactions secondaires. On suppose que des pertes de chaleur ont lieu au niveau de cette
section (HEA-LOSS)(Deglise et al., 1985). Le syngas sort par le haut du premier compartiment du
gazéifieur. Une fraction de syngas est directement re-circulée vers le gazéifieur afin de fluidiser le lit
(2-A3-2). Les fumées du briileur (2-A4-1) sont séparées du lit de sable et d’une partie des cendres par
un cyclone (SPL-ASHI1). Elles sont ensuite dépoussiérées dans un filtre 2 manche (SPL-ASH2).

La Figure 1-2/2 présente le gazéifieur tel que modélisé dans Aspen. Les Tableaux 1-2/4 et 1-2/5
décrivent respectivement la composition des flux aux différentes étapes du gazéifieur, ainsi que la
composition élémentaire des composés non-conventionnel. Le Tableau 1-2/6 présente quant & lui les
équations et hypotheses du modele.

Le modele de gazéifieur est divisé en quatre sections distinctes : les deux premiéres sections
modélisent le compartiment de gazéification, avec un réacteur pour la pyrolyse du bois qui a lieu au
sein du lit dense, et un réacteur pour les réactions secondaires qui ont lieu au-dessus du lit dense ; les
deux autres sections modélisent le briileur, avec un réacteur pour la combustion du charbon, et un
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réacteur pour la combustion du syngas, des goudrons et des impuretés contenues dans I’air de
combustion. Pour la pyrolyse, des corrélations expérimentales en fonction de la température du lit
permettent de prédire les rendements des produits de pyrolyse pour les composés CHO, c’est-a-dire
H,, CO, CO,, H,0, CH,, C,Hy, CHg, CeHg, C¢HqO, C;Hg et CoHs, ainsi que la composition du
charbon. Le bilan matiere sur les composés N, S, CI, associé a des hypotheses sur les taux de
volatilisation de ces composés permettent de prédire les concentrations en NH;, N,, HCN, H,S et HCL.
Le bilan sur C est bouclé en ajustant la masse de charbon, et le bilan global est ajusté sur la quantité
d’H,0.

- le nettoyage du syngas.

Le syngas passe successivement dans un cyclone (SPL-CYCL), un reformeur catalytique (REAC-
PYRO), un filtre 2 manche (SPL-BF) et un laveur a I’eau (FLA-SCRUB). L’eau du laveur est recyclée
en majeur partie. Les goudrons absorbés dans 1’eau sont séparés dans un décanteur puis envoyés dans
le brileur de la section précédente, tandis que les composés inorganiques sont séparés avec une
colonne a air. La quantité d’air est calculée pour avoir la steechiométrie d’air désirée dans le brileur,
comme ce dernier est envoyé dans le briileur.

La Figure 1-2/3 présente ['unité de lavage tel que modélisé dans Aspen. Le Tableau 1-2/7 décrit la
composition des flux le long de 1'unité de lavage. Le Tableau 1-2/8 présente les équations et
hypotheses du modele.

Une alternative au laveur a I’eau est un laveur a I’huile. Dans ce cas, un décanteur sépare 1’eau et
les goudrons de I’huile avant de la retourner dans le laveur. On n’utilise pas de colonne a air. De 1’air
propre est donc envoyé dans le briileur, ainsi que les goudrons et I’eau décantée.

La Figure 1-2/4 présente 1’unité de lavage au RME tel que modélisé dans Aspen. Le Tableau 1-2/9
présente les équations et hypotheses du modele.

- la combustion du syngas propre dans le moteur a gaz.

La Figure 1-2/5 présente le moteur a gaz tel que modélisé dans Aspen. Le Tableau 1-2/10 décrit la
composition des flux au niveau du moteur. Le Tableau 1-2/11 présente quant a lui les équations et
hypotheses du modele.
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Figure 1-2/1. Schéma du modele Aspen Plus du sécheur.

Tableau 1-2/1. Composition et valeur des flux présentés dans la Figure

1-C1-4

HEA-AW

1-C1-11

DRYER

REAC-VOC  SPL-VOC

1-AWFL

COMP-FLU To chimney

DRYWOOD

To gasifier

1-A8*

1-2/1.

Flux matiere  unité  1-Al-1 1-A2-1 1-A2-3 1-A3 1-A6 1-A7 1-C1-6 1-C1-11  1-C2-3 1-C8-1 1-C8-3
T °C 29E+01  15E+01  2,0E+02  1,1E+02 2,0E+02 1,8E+02 2,9E+01 7,5B+01 1,8E+02 7,5E+01 7,5E+01
P bar 1,0E+00  1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00 3,3E-01 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00
Total Flow kghr! 6,1E+03  1,0E-03 1,0E-03 5,7E+04 13E+04 4,3E+04 2,5E+03 1,4E+03 5,6E+04 5,0E+03 1,6E-01
h kI kg-1 -1,0E+04 -9,4E+01  9,5E+01 -1, 9E+03 -3,2E+03 -1,2E+03 -6,4E+03 -1,6E+04 -1,6E+04 -1,6E+03 -9,0E+03 -1,0E+03
Q kW 1,8E+01  1,7E-09 5,4E-08 4,9E+00 1,7E+00  3,6E+00 1,3E-02 9,1E-02 5,3E+00 1,8E+01 -4,8E-05
Composés conventionnels : Etat liquide ou vapeur

H, kg hr!

CcO kg hr! 5,8E+01 1,5E400  5,7E+01 5,8E+01

N, kg hr! 7,5E-04 7,5E-04 3,9E+04 8,5E+03 3,1E+04 3,9E+04

0, kg hr! 2,4E-04 2,4E-04 74E+03  43E+02 7,0E+03 7,4E+03

CO, kg hr! 6,3E+03  2,9E+03  3,3E+03 6,3E+03

H,0 kg hr'! 2,5E+03  6,3E-06 6,3E-06 4,5E+03  1,4E+03  2,0E+03 2,5E+03 1,4E+03 3,4E+03 1,4E+03

CH, kg hr!

C,H, kg hr!

C,H, kg hr'!

CeHsO kg hr!

CeHe kg hr!

C;Hg kg hr!

CsHg kg hr!

CoHg kg hr!

CyoHs kg hr! 1,8B-03  1,5E-03  3,5E-04 1,8E-03

Cy-Hg kg hr'! 1,5SE-03  1,5E-03  3,3E-05 1,5E-03

Ci4Hjo@) kg hr! 1,5E-03  1,5E-03  3,3E-05 1,5E-03

C4Ho0) kg hr! 1,5E-03  1,5E-03  3,3E-05 1,5E-03

Ci6Hio kg hr'! 1,5E-03  1,5E-03 3,3E-05 1,5E-03

NH; kg hr!

H,S kg hr!

HCI kg hr! 1,9E-01  1,9E-01 1,9E-01

NO kg hr! 7,2E+00 3,7E-01  6,8E+00 7,2E+00

N,O kg hr! 34E-02  34E-02 3,4E-02

HCN kg hr! 1,3E-02  1,3E-02 1,3E-02

SO, kg hr! 7,0E-01 3,4E-01 3,7E-01 7,0E-01

Dioxin kg hr! 7A4E-07  74E-07 7,4E-07

NMCOV kg hr! 1,0E+01 2,8E-02  1,0E+01 1,0E+01 1,2E-01
Ccov kg hr! 3,2E+00 8,9E-03  3,1E+00 3,2E+00 3,9E-02
0il kg hr!

RME kg hr!

Composés conventionnels: Etat solide

C kg hr!

S kg hr!

N kg hr!

Cl kg hr'!

p kg hr'! 34E-01 3,4E-01

K kg hr'!' 4,6E+00 4,6E+00 4,6E+00 4,6E+00

Sand kg hr! 1,2E-01 1,2E-01 1,2E-01

Olivine kg hr!

Nickel kg hr!

Composés non-con i )|

Wood kg hr! 3,6E+03 7,2E-08  7,2E-08 7,2E-08  3,6E+03

Char kg hr!

Ash kg hr! 5,9E-02  59E-02 5,9E-02

Flux chaleur unité 1-AQDRY 1-AQSYN 1-QANBIO 1-QEVAP 1-QVAPB

Q MW  13E+03 2,2E-01 -8,3E+01  -9,4E+02 -2,0E+01

Te °C 1,8E+02  1,2E+02 2,9E+01 2,9E+01  7,5E+01

Ts °C 1LIE+02  1,2E+02 7,5E+01 7,5E+01  1,1E+02

Flux électrique unité 1-AWAV 1-AWCON 1-AWDRY

1-AWFL

w kW 7,2E-07  3,1E+01 8,1E-01

5,6E+01
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Tableau 1-2/2. Composition élémentaire des composés non-conventionnels pour les flux de la Figure 1-2/1.

Composition élé ire unit  1-A1-1 1-A2-1 1-A2-3  1-A3 1-A6 1-A7 1-A8 1-C1-4 1-C1-6 1-C1-9 1-C1-11 1-C2-3 1-C8-1  1-C8-3
Wood
Wood ULTANAL
Ash %
C % 4,8E+01 4,8E+01  4,8E+01 4,8E+01  4,8E+01 4,8E+01 4,8E+01
H % 6,1E+00 6,1E+00 6,1E+00 6,1E+00  6,1E+00 6,1E+00  6,1E+00
N % 9,4E-02 9,4E-02  9,4E-02 9.4E-02  9,4E-02 9,4E-02  9,4E-02
Cl % 5,1E-03 5,1E-03  5,1E-03 5,1E-03  5,1E-03 5,1E-03  5,1E-03
S %o 1,2E-02 1,2E-02  1,2E-02 1,2E-02  1,2E-02 1,2E-02  1,2E-02
o % 4,5E+01 4,5E+01 4,5E+01 4,5E+01  4,5E+01 4,5E+01 4,5E+01
‘Wood SULFANAL
Pyritic %
Sulfate % 4,5E-02 4,5E-02  4,5E-02 4,5E-02  4,5E-02 4,5E-02  4,5E-02
Organic % 4,5E-02 4,5E-02  4,5E-02 4,5E-02  4,5E-02 4,5E-02  4,5E-02
‘Wood PROXANAL
Moisture
FC % 1,5E+01 1,5E+01  1,5E+01 1,5E+01  1,5E+01 1,5E+01 1,5E+01
VM % 8,4E+01 8,4E+01 8,4E+01 8,4E+01 8,4E+01 8,4E+01 8,4E+01
Ash % 9,2E-01 9.2E-01  9,2E-01 9.2E-01  9,2E-01 9.2E-01  9,2E-01
Char %
Char ULTANAL
Ash %
C %o
H %
N %o
Cl %
S %o
o %
Char SULFANAL
Pyritic %
Sulfate %
Organic %
Char PROXANAL
Moisture %
FC %
VM %
Ash %
Ash
Ash ULTANAL
Ash %
C % 3,2E+01 3,2E+01 3,2E+01
H %
N %
Cl %
S % 6,7E-01  6,7E-01 6,7E-01
(0] %
K0 % 8,3E+00 8,3E+00 8,3E+00
P,0s % 5,9E+01 5,9E+01 5,9E+01
Tableau 1-2/3. Description des hypotheses et réactions pour chaque module de la Figure 1-2/1.
COMP- HEA- REAC-
COMP-AIR HEA-AIR HEA-WW FLU CONVEYER SPL-W HEA-AW  FLA-H20 STEA VOC SPL-VOC DRYER
Module Aspen Compr Heater Heater Compr Mixer Sep Heater Flash2 Heater RYield Sep
Propriétés thermo- Polytropic Polytropic
chimique using GPSA RK-ASPEN RK-ASPEN using GPSA RK-ASPEN RK-ASPEN RK-ASPEN RK-ASPEN RK-ASPEN RK-ASPEN
method method
Specification des sorties
T (°C) 200 110 75 75 110
P (bar) 0,025 1,03 0,025 1,03
AT (°C) 0 0
AP (bar) 0 0 0 0
VP 0,46
Separation SP (a) (b)
Reactions REAC (1) ) 3)

Description des modules Separation

SP (a)
SP (b)

vers le flux*: HO =1
vers le flux*: H,O =1, wood=1,P=1,K=1

Description des modules Réaction

REAC (1) Consommation électrique du convoyeur d’aprés ref. (Spath et al., 2005)
W = (Myooq X 2,204622 X 24/2,20462/1000 x 723,18 * 1,341/2000) x 0,746 x 1000
REAC (2) Emissions de COV lors du séchage d’aprés ref. (Granstrom and Ménsson, 2008; Konkin and Beauchemin, 2010)
TﬁCOVNM =0,76 X (103,052*0,0113)(7‘*0,0661)«0*0,000285)(7‘)(41+0,0000603X72 +D,00242sz X A, " X MCOVNM/{MC X 106})
3 woo
Meoy = 0,24 X (103,05270,0113XT*0,O&61)((p*O,OﬂOZBSXTX¢+U,0000603XT2+0,0024Zx¢z X Muwood X Mcav/{Mc % 106})
, woo
REAC (3) Consommation électrique du sécheur rotatif d’aprés ref. (Spath et al., 2005)
W = 0,224 X Myp0a
Wen kW
Définition des m; flux massique du composé i en kg hr=!
symboles ° M; masse molaire du composéien g mol™

T temperature en °C; elle correspond a la température du media séchant
@ humidité du bois sur base humide en %
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Tableau 1-2/4. Composition et valeur des flux présentés dans la Figure 1-2/2.
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Annexes

Tableau 1-2/7. Composition et valeur des flux présentés dans la Figure 1-2/3.
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Figure 1-2/4. Schéma du modele Aspen Plus de la combustion du syngas dans moteur.

Tableau 1-2/9. Composition et valeur des flux présentés dans la Figure 1-2/4.

Flux matiére unité 4-A1 4-A2-1 4-A3 4-A4 4-A6
T °C 4,0E+01 1,5E+01 1,5E+01 1,8E+02 1,8E+02
P bar 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00
Total Flow kg hr! 3,1E+03 4,0E+04 4,6E-01 4,6E-01 4,3E+04
h KJ ke-1 -6,6E+03 -1,0E+01 -1,9E+03 -1,5E+03 -1,2E+03
Q kW 1,2E+01 -1,1E-01 -2,5E-04 -2,0E-04 3,6E+00
Composés conventionnels : Etat liquide ou vapeur
H, kg hr! 1,7E+02
Cco kg hr! 1,4E+03 5,7E+01
N, kg hr! 2,4E+00 3,1E+04 3,1E+04
0, kg hr! 9,3E+03 7,0E+03
CO, kg hr! 9,9E+02 3,3E+03
H,0 kg hr! 4,0E+02 2,0E+03
CH, kg hr! 2,1E+01
CHe kg hr! 1,3E+00
C,H, kg hr! 5,7E+01
CsHsO kg hr!
CsHg kg hr! 4,9E-02
C;Hg kg hr! 7,0E-04
CgHg kg hr! 8,1E-04
CoHg kg hr! 6,3E-04
CioHg kg hr! 3,0E-03 3,5E-04
C,Hg kg hr! 6,3E-04 3,3E-05
CiiHiom kg hr! 1,6E-04 3,3E-05
CiHiog kg hr! 3,7E-01 3,3E-05
Ci6Hyo kg hr! 5,1E-04 3,3E-05
NH; kg hr! 3,6E-38
H,S kg hr! 2,0E-01
HCI1 kg hr! 2,9E-82
NO kg hr! 6,8E+00
N,O kg hr!
HCN kg hr! 2,5E-01
SO, kg hr! 3,7E-01
Dioxin kg hr!
COVNM kg hr! 1,0E+01
cov kg hr! 3,1E+00
0il kg hr! 4,6E-01 4,6E-01
RME kg hr!
Composés conventionnels: Etat solide
C kg hr!
S kg hr!
N kg hr!
cl kg hr!
P kg hr!
K kg hr!
Sand kg hr!
Olivine kg hr!
Nickel kg hr!
Composés non-conventionnels
Wood kg hr!
Char kg hr!
Ash kg hr!
Flux chaleur unité 4-AQENG

kW 4,4E+03
Te °C
Ts °C
Flux électrique unité 4-AWAV 4-AWENG
W kW 2,1E+02 4,3E+03
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Tableau 1-2/10. Description des hypotheses et réactions pour chaque module de la Figure 1-2/4.

COMP-AIR REAC-PYRO SPL-CAT
Module Aspen Compr RYield Sep
Proprictés Polytropic using GPSA method FORTRAN RK-ASPEN
thermochimique
Spécification des sorties
T (°C) 180
P (bar) 12 1,01325
AT (°C)
AP (bar)
Q (kW)
VP

Séparation SP
Réactions REAC

@

Efficacités des modules Sep.
SP {a}

vers le flux*: OIL = 100%.

Description des modules Réactions
1) Réactions de combustion du syngas dans le moteur. On suppose que les différents composés du mélange gazeux forment un seul composé dont la formule chimique est:

REAC (1)

Produits de
combustion

CioHs

CioHg

CisHioa
Ci4Hy0,
CigHio

cov

COVNM

Cco

HCN

HCl

co,

H,O

S0,
NO
N,O

NOth

Réactifs de
combustion
C4H0:N,SeCly

0,
N

Hypothéses de sortie

[CI0H8] = 4 ug Nm?
(Herdin et al., 2004)

[HAP] = 1,5 ug Nm™
(Herdin et al., 2004)

[COV+COVNM] =
150 mg Nm?> (Arrété
du 14 novembre 2003
modifiant [’arrété du
11 aout 1999 relatif a
la  réduction  des
émissions  polluantes
des moteurs et turbines
a combustion ainsi que
des chaudiéres
utilisées en
postcombustion soumis
a autorisation sous la
rubrique 2910 de la

nomenclature des
installations ~ classées,
2003)

[CO] = 650 mg Nm™
(Arrété du 14
novembre 2003
modifiant [’arrété du
11 aout 1999 relatif a
la réduction des
émissions  polluantes
des moteurs et turbines
a combustion ainsi que
des chaudieéres
utilisées en
postcombustion soumis
a autorisation sous la
rubriqgue 2910 de la

nomenclature des
installations ~ classées,
2003)

[C] = 5,5 ug Nm™ hyp.
NHCN/foLEZ =0%
hyp.

Clyct/Clryer = 100%
hyp.

Sso2/Sruer = 100%
hyp.

NND/Nfuel =100%
hyp.

NNZO/Nfuel =0%
hyp.

[NO.,] = 75 mg Nm?
(Herdin et al., 2004)

Steechiométrie

Coefficients steechiométriques

Verone = ([C10Hs] /{10° X M1016}) /(R X T/ Py)

Verzug = ([HAP]/{10° X Mcy2161) /(R X To/ Po)

Veranoa = ([HAP1/{10° X Mc14510a1)/ (R X To/Po)
VeiaHiop = ([HAP]/{lO6 X MCl4H10p})/(R X To/Po)

Verenno = ([HAP]/{10° X Mcae101)/ (R X To/ Po)

v,
(fg';JV + COVNM] % 0,76/{10% X Moy }) /(R X To/Py)

Veovnm

= ([COV + COVNM] X 0,76 /{10% X Mcopnu})/(R X Ty /Py)

C4HgOcNpSECly

+ Vo 05 + VyziN;

= V20, + Vg CO
+ Ve €+ VeronsCioHg
+ Vei2neCizHg

+ Ve1an0aCraHioa

+ Ve1ani0p Cratliop

+ Versni0Cistho

+ Veoy COV

+ Veoyym COVNM

+ V50250, + vy HCL
+ Vyo NO + vy0N,0
+ VuenHCN + Vo0 H, 0
+ Vnze Nz

Veo = ([CO1/{10° X Mco})/ (R X To/Po)

ve = ([€1/{10° X Mc})/(R X To/Py)

Vyen =D X0

Vo = F

Veor = A — (10 X Verons T 12 X Veyopg + 14 X Verapioq +
14 X Veyaniop + 16 X Verenio + 10 X Veoyyy + 1 X Veop +
1X Ve +1X Ve +1XVyey)

Vizo = (1/2) X (B = {Vier + Virew + 8 X Veroms + 8 %
Veizne T 10 X Verapioa + 10 X Veyapiop + 10 X Vegenio +
16 X Vooy + 4 X Vooynw})

Vsoz = E
Vyo =D X1
Vy20 =D X0

Vnoth =
([NO.,1/{10°% x My,}) /(8314472 x 273,15/101325)

Voo = (1/2) X (2 X Veoz + Vizo + 2 X Vsoz + Vyo +
Ynotn + Vnzo T Veo — C)
Yz = (1/2) X Vyorn

CAHpOCNpBSECIE, Les rendements des différents produits de combustion sont fixés d’aprés la littérature. L air est en excés avec A = 1,7 (Herdin et al., 2004). Les réactions
décrites sont pour un mélange steechiométrique.

Rendements  des
combustion

produits  de

Merons =

Veions X

(Tﬁfuzl X MC‘lDHS/Mfus!)
Me12ns =

Veizns X

(mfuel X MCIZHB/Mfuel)
Meiapioa = Veranioa X
(mfuel X MCMH‘ma/Mfuel)
Me1antop = Verantop X
(mfuel X MCl4H10p/Mfuel)
Merer10 = Vererio X
(mfuel X MCIGHIU/Mfusl)
Moy =

Veov X (ﬁfuel X McoV/Mfuet)

Meoynm
= Veovnm
X (mfuel X MCOVNM/Mfuel)

Moo =
Veo X (mfuel X MCD/Mfuelk)

Mg = Ve X (ﬁlfuel X Mc/Mfmel)
Myey =

Vhen X (mfuel X MHCN/Mfuel)
Mye =

Vel X (Tﬁ,mel X MHUl/Mfuel)

Meoz =
Veoz X (mfusl X MCOZ/M/uel)

Myz0 =
V20 X (mfuel X MHZG/Mfuel)

Mso2 =

Vsoz X (mfuel X MSDZ/Mfuel)
Mo =

Vno X ("_1fuez X MND/Mfuel)
Myz0 =

Vnzo X (Tﬁ,mel X MNZO/Mqul)
Myoen =

Vnoth X (mfuel X MND/Mfuel)

2) Productions d’électricité et de chaleur. Elles sont calculées d’aprés les rendements électriques et thermiques d’un moteur GE’s Jenbacher J620 (GE Jenbacher, n.d.)
Wing = 0,42 X PClpyep X Mgy X 3600
Qeng = 043 X PClpye X Mipyer X 3600
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PCly, pouvoircalorifique inférieur du syngas. Il est calculé par Aspen k] kg™
Définition 7, flux massique du composéien kg hr™*
des M; masse molaire du composé i en g mol™
symboles W, puissance électrique en kW

Qeng puissthermique en kW

6-A3-6

To compressor

1
6-A03-56 To domestic
water heating

From bag filter

6-AWPUM
FLA-SCRUB 6-A3-1
3-A1-6 x
DEC-TAR FLA-WAT
| > PUMP-RME HEA-RME
6-A3-1-1 GA3a-1 S TAR SLUDGE
— 6-A2-] ———————————— 7
To syngas
combustor

Figure 1-2/5. Schéma du modele Aspen Plus du laveur au RME.

Tableau 1-2/11. Description des hypotheses et réactions pour chaque module de la Figure 1-2/5

FLA-SCRUB DEC-TAR FLA-WAT PUMP-RME HEA-RME

Module Aspen RadFrac Decanter Flash2 Pump Heater

Propriétés NRTL-RK RK-ASPEN NRTL-RK RK-ASPEN RK-ASPEN
thermochimique

Spécification des sorties

T (°C) 30°C
P (bar) 1

AT (°C)

AP (bar)

Q (kW)

VP

Séparation SP

Réactions REAC (1)

co

Description des modules Réactions
1) Les efficacités d’absorption des goudrons sont fixées d'apres (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005). Les efficacités d’absorption du H,S et HC1

RECC sont calculés par le modele NRTL-RK. Colonnes avec 10 plateaux théoriques, sans condenseur, sans rebouilleur.
Composés réacti l Rend d’absorption
C;Hg Xerus = 99,9% (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005)
Ce¢Hs Xcene = 93,4% (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005)
CoHg Xciome = 98% (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005)
CsHsO Xcenso = 99.9% (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005)
CsHg Xcens = 99,9% (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005)
CoHg Xcons = 99,9% (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005)
C,Hg Xc12ne = 98% (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005)
Ci4sHipq Xc1am10a = 98% (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005)
Ci4Hygp Xc1an10p = 98% (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005)
Ci¢Hio Xc16m10 = 98% (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005)
NH; Xyuz = 30% (Hofbauer et al., 2002; Phuphuakrat et al., 2011; Proll et al., 2005)
2) Quantité de RME alimentant le laveur : La quantité totale est calculée pour avoir en sortie de la colonne une température de 45 °C pour le syngas. On suppose que le RME
est renouvelé a hauteur de 1/2500 comme suggéré dans ref. (Proll et al., 2005).

Définition

des X; taux de conversion du composé i

symboles
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Annexe 1-3. Modélisation de la cogénération par combustion du bois

Le détail des principaux flux obtenus par la simulation ainsi que des corrélations et hypotheses qui
régissent le modele sont décrits dans les pages qui suivent. Dans les résultats ci-apres, le flux de
biomasse anhydre en entrée de la cogénération est fixé a 3600 kg h™'. La biomasse entre directement
avec une humidité absolue de 40 %. Les puissances chaleur et électrique générées par le systeme sont
fonction de la quantité de bois en entrée.

Le modele de la cogénération par combustion du bois se divise en deux sections :
- La combustion du bois dans la chaudiere

La combustion se fait a 1000 °C (Rogaume, 2013) dans la chaudiere (REAC-COMB). On suppose
que la toute la chaleur libérée par la combustion du bois permet de chauffer 1’eau du circuit vapeur. On
suppose également que la chaleur contenue dans les fumées en sortie de la chaudiére, jusqu’a 200 °C,
est utilisée pour chauffer I’eau du circuit vapeur. On récupere des cendres foyer (SPL-ASH1). Les
fumées sont dépoussiérées dans un filtre 2 manche (SPL-ASH2) avant d’étre rejetées a I’atmosphere.

- Le circuit vapeur

Le cycle vapeur est modélisé selon le cycle de Hirn (Lallemand, 2007). L’eau du circuit est
pressurisée a 100 bars au niveau de la pompe (PUMP-WAT). L’eau est vaporisée et atteint une
température aux alentours de 520 °C au niveau des échangeurs eau/chaudiere et eau/fumées. La vapeur
est ensuite détendue dans une premiere turbine (TUB-STMI1) jusqu’a 2 bars, afin de générer de
I’¢lectricité. L’énergie restante est soit utilisée pour chauffer I’eau du réseau de chaleur (HEA-STM1),
soit pour générer plus d’électricité dans une deuxieme turbine (TUB-STM2) en détendant la vapeur
jusqu’a 105 mbar. Le premier mode correspond au mode contre-pression, ou le rejet thermique se fait
au-dessus de 100 °C afin de pouvoir récupérer la chaleur (Lallemand, 2007; Lévy, 1996). Le deuxieme
mode permet de moduler la production de chaleur et d’¢lectricité. Si toute 1’énergie est récupérée pour
la production d’électricité, on dit que I’installation fonctionne en mode électrogéne. Dans notre étude,
seul le mode contre-pression a été utilisé. Le rendement isentropique des turbines est fixé a 83 %
(Lévy, 1996).

La Figure 1-3/1 présente la cogénération par combustion tel que modélisé dans Aspen. Les
Tableaux 1-3/1 et 1-3/2 décrivent respectivement la composition des flux ainsi que la composition
élémentaire des composés non-conventionnels. Le Tableau 1-3/3 présente quant a lui les équations et
hypotheses du modele.
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I e acom

0 | TUB-5TM2 To fﬂo meste
waterheating
3A1 HEA-STM2 HEA-STM1
3-AW-PUM 3 AW-PO2
3-A5
PUM-WAT 2-AGA12 3-AW-PO1 - W-TURE
I | To electricity grid
3—i0«2 HEA-WAT2 TUB-STM1
> 3-A4
STEAM CYCLE HEA-WATL :
2-AQCOMC 2-Ad-1
1 BAG FILTER
0 ——> |
From forestgrowth 2-A4-3 >
2-AWAV
REAC-COMB  SPL-ASH1 SPLAsH2
— 2-A1 9D— | 2-A5-2*
BOILER 2-AS-1* ] >
COMP-AIR

Figure 1-3/1. Schéma du modele Aspen Plus de la cogénération par combustion du bois.
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Tableau 1-3/1. Composition et valeur des flux présentés dans la Figure 1-3/1.

Flux matiére _ unité 2-Al 2-Ad-1 2-A4-3 2-A5-1 2-A5-2 2-A6 3-A1 3-A2 3-Ad 3-A5
T °C 1,5E+01 1,0E+03 2,0E+02 1,0E+03 2,0E+02 1,5E+01 1,2E+02 1,2E+02 5,2E+02 1,2E+02
P bar 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00 2,0E+00 1,0E+02 1,0E+02 2,0E+00
Total Flow kg hr! 5,0E+03 3,0E+04 3,0E+04 4,8E+00 4,7E+00 2,5E+04 1,8E+04 1,8E+04 1,8E+04 1,8E+04
h kJ kg-1 -9,2E+03 -2,3E+03 -3,3E+03 1,5E+03 -2,6E+01 -1,0E+01 -1,6E+04 -1,6E+04 -1,3E+04 -1,3E+04
Q kW 1,8E+01 1,2E+01 4,1E+00 2,3E-03 4,0E-03 -6,9E-02 2,4E+00 2,5E+00 1,8E+01 1,4E+01
Composés conventionnels : Etat liquide ou vapeur
H, kg hr!
co kg hr! 8,2E-01 8,2E-01
N, kg hr! 1,9E+04 1,9E+04 1,9E+04
0, kg hr! 9,6E+02 9,6E+02 5,7E+03
CO, kg hr! 6,4E+03 6,4E+03
H,0 kg hr! 1,4E+03 3,4E+03 3,4E+03 1,8E+04 1,8E+04 1,8E+04 1,8E+04
CH, kg hr!
CyHg kg hr!
CHy kg hr!
CeHgO kg hr!
CeHg kg hr!
C;Hg kg hr!
CgHg kg hr!
CoHg kg hr!
CioHg kg hr! 3,3E-02 3,3E-03 2,9E-02
CjoHg kg hr! 3,3E-02 3,3E-03 2,9E-02
CiHio@ kg hr! 3,3E-02 3,3E-03 2,9E-02
CiHiom) kg hr! 3,3E-02 3,3E-03 2,9E-02
CisHio kg hr! 3,3E-02 3,3E-03 2,9E-02
NH; kg hr!
H,S kg hr!
HCl kg hr! 1,9E-01 1,9E-01
NO kg hr! 3,3E+00 3,3E+00
N,O kg hr! 2,4E-02 2,4E-02
HCN kg hr!
SO, kg hr! 7,0E-01 7,0E-01
Dioxin kg hr! 1,6E-06 1,6E-06
COVNM kg hr! 6,2E-02 6,2E-02
cov kg hr! 2,0E-02 2,0E-02
Oil kg hr!
RME kg hr!
Composés conventionnels: Etat solide
kg hr!
S kg hr!
N kg hr!
Cl kg hr!
P kg hr! 3,4E-01
K kg hr! 4,6E+00
Sand kg hr!
Olivine kg hr!
Nickel kg hr!
Composés non-con i
Wood kg hr! 3,6E+03
Char kg hr!
Ash kg hr! 3,3E+00 6,5E-02 4,8E+00 3,2E+00
Flux chaleur  unité 2-AQ4-12  2-AQCOMC 3-AQ-CO1  3-AQ-CO2
Q kW 8,3E+03 6,0E+03 1,1E+04 1,1E-04
Te °C 1,0E+03 2,2E+01 1,2E+02 1,2E+02
Ts °C 2,0E+02 1,0E+03 1,2E+02 1,2E+02
Flux électrique unité 2-AWAV 3-AW-PO1  3-AW-PO2  3-AW-PUM
W kW 304,190046  -3758,8805 0 71,5260411
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Tableau 1-3/2. Composition élémentaire des composés non-conventionnels pour les flux de la Figure 1-3/1.

C ition

ire unit

2-A1

2-A4-1

2-A4-3

2-A5-1

2-A5-2

3-A5

Wood

Wood ULTANAL
Ash

C

H

N

Cl

S

o

‘Wood SULFANAL
Pyritic

Sulfate

Organic

‘Wood PROXANAL
Moisture

FC

VM

Ash

%
%o
%
o
%
%
%

%
%o
%

%
%
%

4,8E+01
6,1E+00
9,4E-02
5,1E-03
1,2E-02
4,5E+01

4,5E-02
4,5E-02

1,5E+01
8,4E+01
9,2E-01

Char

Char ULTANAL
Ash

C

H

N

Cl

S

o

Char SULFANAL
Pyritic

Sulfate

Organic

Char PROXANAL
Moisture

FC

VM

Ash

%

%
%
%
%
%
%
%

%
%o
%

%
%o
%
%o

Ash
Ash ULTANAL
Ash
C

H

N

Cl

S

o
K,0
P,0s

%
%o
%
%o
%
%o
%
%o
%

1,7E+01
3 4E+00
7,7E-01

9,7E+00
6,9E+01

1,7E+01
3,4E+00
7,7E-01

9,7E+00
6,9E+01

1,7E+01
3,4E+00
7,7E-01

9,7E+00
6,9E+01

1,7E+01
3,4E+00
7,7E-01

9,7E+00
6,9E+01

177



Annexes

1-3/1.

igure

haque module de la F

eses et réactions pour ¢

des hypoth

ription

Tableau 1-3/3. Desc

GZETOT = Pd U2 22uaL Jo.L ap u01ssaLd °f ‘ST°€LZ = ) Ud 23U fo.d ap a.unIp4pdwia) O sd[oquks
L_10w B ua19sodwod np a.uvjout assvw 'y sap
14y B2 ua 19sodwod np anbisspw xnpf 'w uontuyaq
TN 5 (7/T) = “Na N
AQ —_ 0Nv~\_\ 4 mQN&\r X m a Eﬁnn.:y\—‘ Xz .
4 094 4 0ZNp 4 WONp 4 ONg | 205y ¢ 7 4 OZHa 4 2090 % 7) % (/1) = "% o
1 POOM

UOLSNqUIOD 2P Sf1IIDIY
-dRy 4spy /¥sep Poomy 70ENy

ALwEUS\NZE X kﬂduEv X ITN) = NZE AMZ\{mu\F — NOHp a4k OINp Xz 4k DZ\_.W —_ Eu X AN\,—UV = TNy — 1ne§2\922 — vceizv\esuwtz y,ﬁ NZ
S N/HN
C7PI/ PN X 7w X oM = ot e x ({010 — 1}/01°0) = "N oo N (€10¢ *owmes0y) 110N] x %01 = [ON] WON
y . HSY>" " A+ (€107 ‘owne3oy)
4oY>. 0N 4Dy, 0INy — OZTN; — OZIN,
CPEN/ O X 20w x 0% = O 800X P=T gy (N Swe)  opg = PNy /oWy @
> . HSY™ " a + (€107 ‘ownesoy)
DY ON DY ONgy — ON. — ON,
CPPW/ O X P Pw) x ONa = ONw SPoXp=""a 0T g0 4 (N Swooze) %Sy = POUN/ON ON
(2w /N X APHur) x NPy = N-usoyy (20 X M) /(T0°0 X 2Ip) x 0%ia = N-UsPy mcwnt.miwcww\r + (£10T Pwne30y) %1 = ysv /42N yse suep N
o> o 0°H %M + (10T *awnesoy) %07 = ysv/**"y
Y oz ADY: 0y — 0N — oz, 4
(7P 0PI X PP X 0% = 0w Z/u =P zwmmni ARy 90T = POoy /4y o™
(P /SOy X PHOUL) X S0Tdp = S0Zdyy Z/B = 50%a 0NN + A&y 9%00T = P/ 0
(/S X P X 205 = EOSw (ST0-T) X2 =% oﬁwn\, + Ay 958 = P05 /2% ‘0s
CPP/S X PPW) X ST = ST STOx 2= 54" 19H PHa + dAy 9QT = PN/ S yse suep §
Z z0s,
(e -
(P /O x PR x 0%HA = OTHy X § + HWNAOOA 5, 4 4004 ¢ QT 4 OLHOWIA ¢ (] 4 QOTHYLOL 5 (g 4 POLHYIOL Ekanzz\.mu\F + OH
X 0T + 8HZWA x g + BHOLOA 5 g 4 NOH, 4 Em\_.v _ &v X (Z/1) = %% E>~>Q\—,QDU \EQMH
Az.:; XT+2xT] 0L779T 0THILI,
+
(*PH2p /20Oy X “PUOUL) X P09 = BOOWL 4. 0D ¢ T - MIXOIPA x4 4094 x T 4 WNAODp 5 o] 4 OTHOIOA x g 4 AOTHYIOL nﬁtﬂﬁwwegﬁu\F M ‘0D
X HT + POTHYION X T + BHZOA x 7T + BHOWA x o + uwﬁe\»v _p =200, D01y ¥1n DOTHLOL |
(P SR x PN ¢ DHg = Dy f =Dty By ZinBHTION 4 “dfy %001 = P°°"10/PH10 IOH
CPPP /A X PP X 27 = 2w (20 % °W)/(S0°0 X 2PM) X P = 27HTa 8101 8HOOY 4 ARy %S = ysv/*Ty sy suep
(“PH2py JNOHpy x Pioug) x NOHA = NoHyy 0xp="Ha 5004 9900 4 “dAy %0 = PN/ NN NOH
(PP X ) X 2 = dw (°d/°L x &)/ ({L°W % ¢01}/[0]) = 4 209709 “d&y (wiN Sw g = [D] )
(7P /W X W) X 99 = 0w (d/ L x &)/ {*W X 01}/[02]) = 4 TN 4 20 1204 4 Uy By 26PN 20Ty Py (€10 *awnesoy)  wN 8w (g = [0D] 00
(U /U X PP X MO = WXoPyy (°d/°L % 8/ {"PI X 401}/ [urxorp]) = P (€10¢ ‘ownes0y) WN Ju [0 = [urxorp] urxorq
A&G.:QS\EZ\_QUS X &G{uEv X MNAODy — EZ\—QUE Aol\erh X mv\ﬁm\_gzo.‘\: X mOHV\*N-O X _HEZ\wgu E \»QUH_V = WNAOD, AM—ON EZ\/OU
(W 409 . PUug) ¢ 409 = 400y Cd/°L X 8)/ (%W X (01}/9L°0 X [WNAOD + 102]) = 4% awnesoy) (WN Sw ¢ = [JANAOD+AOD] AOD
A,E:uz\eﬁmwﬁus X p:&uEv X OLH91O4 — aﬂtoﬂuE Acl\o.h X mv\Aﬁaﬂtoﬂug X mOHv\N;O X ﬁlvq.:v = OTH91Iy c_IEU
AE:QE\nizqu X Eielsv x AOTHYLO, — noﬁtiuelx (°d/°L % MV\Qazm«GE X no:\N‘o X T:\*:v — dOTHYTI, dorgyrigy
(4P / POTHYIO ¢ DU 5 POTHYION — DOTHFIOY (/L X 8)/ (PP x 0T3/2°0 X [dVH]) = *°HH¥a (€10¢ ‘owne3oy) (wN 3w | = [dVH] OIrIny
(2 /PHER Y X AP un) X OHERA = SHEDw (Cd/°L % ¥)/({**2°N X ¢0T}/20 X [dVH]) = *E*n D)
ALE{QE\mIaqu X xu:uEv X 8HOLI) — mIOqu Aan\ayN X xv\ﬁﬁwtc_:u: X mOHv\N.O X ManamHv — 8HOLD, m:SU
uousNquI0d ap SINpo.d sap SUAUIPUIY sanbryawonyd)s spua1dffoo) 2LUIUOIYOD]S 21110S 2P SasYIOASE  UOSNQUIOD P SINPOLJ
anbrouworyo)s afue[gu un mod JU0S SAILIOYP SUONOBII SIT 7 [ = ¥ AL SIOXD US IS JIe, T "2IJeINI| B[ P SIQUUOP SAp saide, P SIXIJ JUOS SINIOS ST “I0)SNUIOD 9] suep sioq np uonsnquio) ([ (1) DV
suondey sa[npour sap uondLsaq
“(€10T owne30y) soide, p uoneredas 9p 9NIIIH “%86 = USE %06 = "'H*'D %06 = VTH'D %06 = OTH'D %06 = *HT'D %06 = H'D X0l [ S19A : HHONVIN V HALTI {a} ds
*19£0§ $21pUSD XNE JUSPUOdSaLIOd $AIPUID 3D “(AyduBW € ANY I sIde) $99NOLAY SNy $I suep WN 3w § = [yse K] 1oa mod 9[NO[ED 183 INIBIJD AR "%09 = USE 14 XN} I SIOA {e} ds
+dag sa[npow sap sLIYIY
(1) JVHY suonoeay
{a) (e} ds uonoey ndg
0 0 dA
uonsnquIod
e[ Jed oruImoy moeyd (GRUY
(12q) 4V
0 0 0 (Do) LV
001 0 S0100°0 4 1 Sl (1eq) 4
00T 0001 Qo) L
$31)10S S3p uoneIYIIdS
oyl
NHJSY-3Y NHASY-3 NHdSY-3 NHJSY -3 NHdSY-3Y NEdSY-3Y NHdSY-3Y NEdSY-3Y NHdSY-3Y NVILNOA g,y | :uacwm% Auedoxd ppoy
durng 19189 19189 1dwo) 1dwo) 19189 19189 dog dog PIPIAY 1dwo) uadsy 9[npo
LVM-INNd CNLS-VAH IINLS-VAH CNLS-9N.L ITNLS-9NL TLVM-VdH [LVM-VAH CHSV-1dS [HSV-1dS GINOD-OVHY AIV-dINOD

178 |



Annexes

Annexe 1-4. Modélisation sous Aspen Plus de la forét

Le détail des principaux flux obtenus par la simulation ainsi que des corrélations et hypotheses qui
régissent le modele sont décrits dans les pages qui suivent. Dans les résultats ci-apres, le flux de
biomasse anhydre en entrée de la cogénération est fixé 4 3600 kg h™.

Le modele de croissance et de sylviculture de la forét se divise en trois sections :
- Lacroissance de la forét.

Pour modéliser la croissance de la forét, on utilise les flux en kg ha™ an™ donnés par le modele
Capsis et présentés dans le Tableau 1-4/1. Le modele Capsis prédit les quantités de bois, ainsi que les
quantités de C, N, S, P, K, contenues dans chaque catégorie de produit bois. Dans Aspen Plus, on
définit un réacteur (REAC-GROW) pour les quatre catégories de bois utilisées dans la cogénération :
les menus bois (ou fine woody debris FWD), le bois énergie directement disponible en forét (ou
energy wood EW), les résidus des industries du bois (industrial wood residues IR) et les déchets bois
non souillés (disposed waste DW), ainsi qu’un réacteur pour le bois énergie a usage domestique (ou
firewood FW) et un réacteur pour tous les autres produits bois (ou others wood products).

Pour chaque réacteur, on définit 1’équation de la photosynthése : a partir de la quantité de bois
requise par 1’unité de cogénération, le réacteur REAC-GROW prédit les quantités de CO,, H,O, N, S,
K, P et CI absorbées lors de la photosynthése pour créer cette biomasse. On fait ’hypothése que
I’humidité absolue du bois est de 70 % pour calculer la quantité d’H,O totale nécessaire. L’énergie
requise par cette transformation est prédite par bilan enthalpique. Le réacteur calcule également la
quantité de O, émisse lors de la respiration des arbres, et cette quantité d’O, est séparé du bois dans le
module SPL-O2.

- Séchage naturel

Il est possible de prendre en compte le séchage naturel de la biomasse avant que celle-ci soit
envoyée dans la cogénération. On sépare dans un premier temps I’eau de la biomasse anhydre (SPL-
W), puis on calcule la quantité a évaporer en fonction de I’humidité souhaitée apres le séchage, et on
sépare cette quantité dans SPL-WAT. Les émissions de COV et COVNM sont estimées (REAC-
DRYER), comme lors du séchage forcé dans le modele de cogénération par gazé€ification.

- Biomasse énergie

Enfin, on rassemble les différentes catégories de bois destinées a la cogénération, et on recalcule
une composition moyenne de ce bois (REAC-COMW). Il est possible d’utiliser ou non les menus bois
(SPL-FWD) et de modifier la quantité de déchets bois alimentant la cogénération (SPL-DW).

La Figure 1-4/1 présente la forét telle que modélisée dans Aspen. Les Tableaux 1-4/2 et 1-4/3
décrivent respectivement la composition des flux ainsi que la composition élémentaire des composés
non-conventionnels. Le Tableau 1-4/4 présente les équations et hypotheéses du modele.
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Tableau 1-4/1. Flux de biomasse déterminés par le modele Capsis pour les deux scenarios de sylviculture
étudiés. Ces données sont utilisées tel quelles dans le modele Aspen pour modéliser la forét.

Scenario de sylviculture d ( dard-rotation)

Catégories Volume (m® halan™) Biomasse (kg halan™) N (kg ha'an™) S (kg halan™) P (kg ha'an) K (kg ha'anT) C (kg halan™)
Résidus pour énergie 1,80394 1043,756 0,963766 0,120023 0,097312 1,375834 505,2823
Résidus pour énergie 1,361646 787,8458 0,720305 0,09039 0,072738 1,045701 381,3962
Bois énergie 2,128263 1231,409 1,172763 0,142579 0,118233 1,537932 596,1251
Bois de feu 1,654625 957,3626 0,919568 0,110915 0,092309 1,134858 463,4592
Emballages 0,230536 133,3878 0,124227 0,015364 0,012528 0,169423 64,57304
Menus bois 0,647982 374,9212 0,442328 0,047237 0,047391 0,430601 181,4994
Papier 0,532692 308,2145 0,288967 0,035561 0,029152 0,394904 149,2066
Construction 0,21421 123,9415 0,113753 0,014223 0,011462 0,154436 60,0001
Ameublement 1,379195 797,9994 0,731976 0,091645 0,073974 1,079144 386,3115
Perte industrielle 1,07098 619,667 0,58798 0,071842 0,059614 0,793761 299,9808
Perte industrielle 0,311776 180,3929 0,166568 0,020744 0,016818 0,237786 87,3282
Total bois non énergétique 2163,603 2,013472 0,249379 0,203548 2,829455 1047.4
Scenario de sylviculture plus intensif (short-rotation)
Catégories Volume (m® ha’an™) Biomasse (kg ha’an') N (kgha'an™) S(kgha'an')  P(kgha'an') K (kgha'an") C (kg ha'an™)
Résidus pour énergie 1,309963 757,9423 0,712665 0,087395 0,071582 0,842822 366,9199
Résidus pour énergie 0,967212 559,6272 0,516809 0,064251 0,051897 0,627138 270,9155
Bois énergie 2,053087 1187,912 1,157668 0,138152 0,116275 1,292409 575,0681
Bois de feu 1,708378 988,4644 0,968876 0,114937 0,096876 1,041676 478,5156
Emballages 0,228503 132,2115 0,124852 0,015259 0,012538 0,146265 64,00357
Menus bois 0,909801 526,4091 0,620229 0,066283 0,066418 0,601 254,8347
Papier 0,460971 266,717 0,255599 0,030893 0,025672 0,293118 129,1177
Construction 0,270833 156,7034 0,144725 0,01799 0,01453 0,175063 75,86013
Ameublement 0,755503 437,1323 0,408108 0,050323 0,041002 0,489608 211,6158
Perte industrielle 0917114 530,6406 0,518388 0,06195 0,052489 0,585931 256,8831
Perte industrielle 0,226402 130,9956 0,12317 0,015104 0,012372 0,145665 63,41495
Total bois non énergétique 1654,4 1,574842 0,191521 0,158602 1,835651 800,8952
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Figure 1-4/1. Schéma du modele Aspen Plus de la forét.
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Tableau 1-4/2. Composition et valeur des flux présentés dans la Figure 1-4/1.
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Tableau 1-4/3. Composition élémentaire des composés non-conventionnels pour les flux de la Figure 1-4/1.
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Tableau 1-4/4. Description des hypotheses et réactions pour chaque module de la Figure 1-4/1.

REAC-GROW  SPL-O2 SPL-W SPL-WAT SPL-FWD SPL-DW REAC-DRYER REAC-COMW

;‘;‘l‘ﬁe RYield Sep Sep Sep FSplit FSplit RYield RYield

Model SOLIDS+

property FORTRAN SOLIDS RK-ASPEN RK-ASPEN RK-ASPEN RK-ASPEN RK-ASPEN RK-ASPEN

Spécification des sorties

T (°C) 15 15

P (bar) 1,01325 1,01325

AT (°C) 0

AP (bar) 0

Q (kW)

VP

. fa) b} fe) (d) fe)

Reactions

REAC [¢)) 2) 3)

Efficacités des modules Sep.

SP {a} Vers le flux* : 02 = 100%

SP {b} Séparation du bois anhydre et de I’'eau

SP (¢} Evaporation de 1’eau lors du séchage naturel. La quantité d’eau a évaporer pour atteindre 1’humidité fixée (ici 40% sur base anhydre pour FWD, EW, IR, et 10% pour DW) est
calculé dans un calculateur fortran ; la fraction de séparation est déduite a partir de cette valeur.

SP {d} Selon le scénario de sylviculture, les FWD sont laissés au sol ou bien récoltés pour le bois énergie. Ce module permet de distinguer ces deux options, en envoyant ou non les
FWD vers le bois disponible pour la cogénération.

SP (e} On distingue dans les déchets bois, les déchets issus des emballages des autres déchets. Le pourcentage de séparation est calculé d’apres la proportion de produits emballage par

rapport aux produits ameublement et construction.

Description des modules Réactions

Réaction simplifiée de photosynthése. Un réacteur par catégorie de bois : menu bois (FWD) (exemple ci-dessous), bois énergie (EW), résidus des industries du bois (IR),
déchets bois (DW), bois énergie a usage domestique (FI) et autres produits bois (OW), incluant meubles, construction et ameublement. Le bois total récolté sur la forét est noté

IRELC () HWP (Harvested Wood Products). La quantité de bois énergie requise par la cogénération est fixée par I’utilisateur et est notée my,. La composition du bois anhydre est notée
CoHyO NyS Cl Py K,
Réactifs  Hypotheses Steechiométrie Coefficients hiométriques Rend des produits de photosynthése
N xy = Fy—rwo/Frwp vy =d =Xy X Mpyp/My 7111\1 =Xy XlﬁFWD
S Xs = Fg—r‘wn/fr‘wu Vs = e = X5 X Mpwp/Ms Mg = X5 X Mewp
Xg = 5x10° ECN, _ _
Cl 26114) { Vo = f = Xa X Mpwp/Ma M = Xoo X Mewp
P Xp = I'iP—qu/F_FWD Vp=g=xpX MFWD//MP Mp = Xp X Mewp
K X = Fe_pwo/Frwp vi = h =x X Mpyp /My My = Xg X Meyp
= = V02 €0, + Vigpo Hy O + vy N
CO, xc = Fe_pwpn/Frwp e s » Vo2 = @ =X X Mpyp/Mc Meoz = Xo X Mpwp X Meoa/Mc
o 6011 %1022 + VS + v, Cl 4+ vpP + v K
H,0 (ISC?\I, 2'014) = CallyOcNgS CLeFy Ky + V0,03 vygp0 = b/2 = Tz = 1/2) X Xy X Mpyp X Mizo /My
©a=70% (1/2) X xy X Mpwp /My +Muz0 = Pa X Mpwp
Produits
m
Wood R _
= (Fewn/Fuwp) X My
0, Yoz = (2 X Veoz +Viuzo = €)/2 Moz = (xc/Mc + x4 /{2 X My}) X Wpwp X Moy
REAC(2) Séchage naturel du bois. On calcul les émissions de COV et COVNM émises lors de ce séchage. On suppose que le séchage se fait en tas a T = 70 °C (échauffement naturel)
(Ast, 2009). Les émissions de COV lors du séchage sont calculées d’aprés ref. (Granstrom and Mansson, 2008; Konkin and Beauchemin, 2010)
Mcovnm = 0,76 X (103,052—0,0113XT—0,0661Xw—U,DOOZBS><T><¢+0,00006I)3><T2 +0,00242x¢% o Mgooa X MCOVNM/{MC X 105})
ﬁL‘UV = 0’24 X (103,052*0.0113XT*0,0661X¢*0,000285XTX¢+0,0000603XT2+0,DOZ42X¢Z X mwaod X ML‘UV/{ML‘ X 106})
REAC(3) On recalcule la composition élé ire du bois énergie total a partir des compositions élémentaires des différentes catégories de bois énergie.
x; fraction massique de l'élément j dans la catégorie bois considérée
F, flux en kg an™' ha™! du composé i. Ces flux sont issus du modele Capsis.
. Fifluxenkg an™ ha™' de I'élement j dans composé i. Ces flux sont issus du modele Capsis.
Définition 7 . .- 1
des m; flux massique du composéienkg hr
symboles M; masse molaire du composéien gmol™*

T temperature en °C; elle correspond a la température du media séchant
@ humidité du bois sur base humide en %
@, humidité du bois sur base anhydre en %
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Annexe 2. Modélisation sous Gabi des systemes bois-énergie

Annexe 2-1. Extrait de la modélisation du systeme bois-énergie sous Gabi 6

**BIOENERGY CHAIN**

Plan du pracédé GaBitQuantités de référence
Les noms des procédés de basze sont affiches,

* *WOOD PRODUCTION @] *CHP PLAMT*

AND SUPPLY*

v -
*&YOIDED BLRDENS DUE 1
TO EW & RS LISE*

xe] ) *EXTRA ELEC, PROCESS® @]

*ERTRA HEATIMNG L X}
PROCESS*

Figure 2-1/1. Extrait du modele de cogénération sous Gabi 6 : premier plan avec 1’ensemble du systéme.

*CHP PLANT

Plan du procédé GaBixQuantités de référence
Les nomns des pracédés de base sont affichés,

ELECTRICITY L

— HP PROCESS
RESSCOURCE SUPPLY -
WASTE DISPOSAL -
&5H DISPOSAL -

Figure 2-1/2. Extrait du modele de cogénération sous Gabi 6 : zoom sur la cogénération
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*WOOD PRODUCTION AMD SUPPLY*

Plan du procédé Gai Mass [ka]
Les norns des procédés de base sant affichés.

GROWTH e HARWESTING ¥ e PROCESSIMG = CRUSHING Ll
— — MATURAL DRYIMNG L TRAMSPORT
— L
—
— — —_—
—
E— —
ME DEGRADATION -
—

Figure 2-1/3. Extrait du modele de cogénération sous Gabi 6 : zoom sur la filiere de production du bois

énergie.
*EXTRA HEATING PROCESS*
Plan du procédé GabBirQuantités de référence
Les noms des procédés de base sont affichds,
RER: heat, natural gas, 5} RER: HEAT EXTRA FOR pg’? RER: HEAT COMNY px;§’§
ak induskrial Furnace =100k DH <u-so> PROCESS (02-14) <u-so

RER: heat, at hard coal §§5

industrial furnace 1-10Mwe »
WD BOILER -
................................ b
RER: heat, light Fuel ail, §§5
—

at industrial Furnace 1F

Figure 2-1/4. Extrait du modele de cogénération sous Gabi 6 : zoom sur la production de chaleur
supplémentaire par le procédé de conventionnel.

*EXTRA ELEC. PROCESS*

Plan du procédé GaBiijuantités de référence
Les nomns des pracédés de base sont affichés,

ELECTRICITY 4 y RER:ELECCONY  pX i
PROCESS (02-14) <u-s03

ELECTRICITY R

Figure 2-1/5. Extrait du modele de cogénération sous Gabi 6 : zoom sur la production d’électricité
supplémentaire par le procédé conventionnel.
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Annexe 2-2. Les inventaires de cycle de vie

Annexe 2-2/ 1. Inventaires de cycle de vie de la base de données Ecoinvent
Ressources

RER: water, decarbonised, at plant [ Appropriation]

GLO: nickel, 99.5%, at plant [Benefication]

RER: lubricating oil, at plant [organics]

Traitement des déchets

CH: treatment, sewage, unpolluted, to wastewater treatment, class 3 [wastewater treatment]

CH: disposal, wood ash mixture, pure, 0% water, to landfarming [landfarming]

CH: disposal, wood ash mixture, pure, 0% water, to sanitary landfill [sanitary landfill facility]

CH: disposal, inert waste, 5% water, to inert material landfill [inert material landfill facility]

CH: disposal, used mineral oil, 10% water, to hazardous waste incineration [hazardous waste incineration]
CH: treatment, sewage, unpolluted, to wastewater treatment, class 3 [wastewater treatment]
Procédés

CH: cogen unit 6400kWth, wood burning, building [cogeneration]

CH: cogen unit 6400kWth, wood burning, common components for heat+electricity [cogeneration]
RER: hardwood, stand establishment / tending / site development, under bark [Benefication]

CH: trailer, production [Machines]

RER: power sawing, without catalytic converter [Machines]

RER: hardwood, thinning / final cutting, under bark [Benefication]

RER: sawmill [Benefication]

RER: sawing / debarking, hardwood [Benefication]

CH: treatment, plywood production effluent, to wastewater treatment, class 3 [wastewater treatment]
RER: urea formaldehyde resin, at plant [Manufacturing]

RER: wooden board manufacturing plant, organic bonded boards [Benefication]

RER: plywood, indoor use, production [Benefication]

RER: wood chopping, mobile chopper, in forest [Benefication]

RER: Industrial residual wood chopping, stationary electric chopper, at plant [Benefication]
Energie

FR: electricity, medium voltage, production FR, at grid [production mix]

DE: electricity, medium voltage, production DE, at grid [production mix]
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RER: heat, natural gas, at industrial furnace >100kW [heating systems]

RER: heat, at hard coal industrial furnace 1-10MW [heating systems]

RER: heat, light fuel oil, at industrial furnace IMW [heating systems]

GLO: diesel, burned in building machine [Machines]

CH: wood chips, from industry, hardwood, burned in furnace SOkW [heating systems]

RER: wood chips, hardwood, from industry, u=40%, at plant [fuels]

Transport

RER: transport, lorry >16t, fleet average [Street]

RER: transport, freight, rail [Railway]

Annexe 2-2/ 2. Inventaires de cycle de vie définis pour le modele

Filiere de production du bois énergie

Tableau 2-2/1. Procédés modélisés dans Gabi concernant la filiere de production du bois énergie.

GROWTH PROCESS

Flux entrées Quantité Valeur Unité  Flux suivi
Ash to forest [ACV] Mass 0,00E+00 kg X
Fertilisers to forest [ACV] Mass 0,00E+00 kg X
Calcium [Non renewable elements] Mass 0,00E+00 kg

Carbon dioxide [Renewable resources] Mass 4,68E-01 kg

Chlorine [Non renewable elements] Mass 1,35E-05 kg

Energy, calorific value, in organic substance [Renewable energy resources] Energy (gross calorific value) 4,78E+00  MJ

Magnesium [Non renewable elements] Mass 0,00E+00 kg

Manganese [Non renewable elements] Mass 0,00E+00 kg

Nitrogen [Renewable resources] Mass 2,57E-04 kg

Occupation, forest, intensive, normal [Hemerobie ecoinvent] Areatime 3,52E+01 m2*yr

Oxygen [Renewable resources] Mass 0,00E+00 kg

Phosphorus [Non renewable elements] Mass 2,62E-05 kg

Potassium [Non renewable elements] Mass 3,33E-04 kg

Sulphur [Non renewable elements] Mass 3,09E-05 kg

Transformation, from forest, extensive [Hemerobie ecoinvent] Area 2,54E-01 sqm
Transformation, to forest, intensive [Hemerobie ecoinvent] Area 2,54E-01 sqm

Water (ground water) [Water] Mass 3,29E-01 kg

Flux sorties Quantité Valeur Unité  Flux suivi
WOOD [ACV] Mass 1,00E+00 kg X
Oxygen [Inorganic emissions to air] Mass 3,49E-01 kg

HARVESTING

Flux entrées Quantité Valeur Unité  Flux suivi
CH: trailer, production [Machines] Mass 1,76E-04 kg X

GLO: diesel, burned in building machine [Machines] Energy (net calorific value) 1,91E-02 MJ X

RER: power sawing, without catalytic converter [Machines] Time 6,24E-05 h X

RER: hardwood, stand establishment / tending / site development, under bark [Benefication] Volume 4,21E-04 m3 X
WOOD [ACV] Mass 1,00E+00 kg X

Flux sorties Quantité Valeur Unité  Flux suivi
WOODB [ACV] Mass 8,31E-02 kg X
WOODBE [ACV] Mass 2,19E-01 kg X
'WOODBE decomposition on soil avoid [ACV] Mass 0,00E+00 kg X
WOODF-S [ACV] Mass 1,15E-01 kg X
WOODF-V [ACV] Mass 1,87E-01 kg X
WOODMB [ACV] Mass 6,66E-02 kg X
WOODPC [ACV] Mass 7.64E-02 kg X
WOODFIR [ACV] Mass 1,71E-01 kg

‘WOODP [ACV] Mass 8,70E-02 kg

SAWING adapté d’aprés “RER: sawing / debarking, hardwood [Benefication]”

Flux entrées Quantité Valeur Unité  Flux suivi
RER: sawmill [Benefication] Number of pieces 4,95E-11 pes. X

RER: transport, lorry >16t, fleet average [Street] Ecoinvent quantity ton kilometer (tkm) 4,34E-03 tkm X
Electricity Energy (net calorific value) 1,50E-02 MJ X
WOODB [ACV] Mass 1,00E+00 kg X
WOODF-S [ACV] Mass 1,39E+00 kg X
WOODPC [ACV] Mass 9,19E-01 kg X

Flux sorties Quantité Valeur Unité  Flux suivi
WOODB [ACV] Mass 4,21E-01 kg X
WOODF-S [ACV] Mass 1,03E+00 kg X
WOODPC [ACV] Mass 7,35E-01 kg X
WOODRSP-S [ACV] Mass 1,12E+00 kg X

‘Waste heat [Other emissions to air] Energy (net calorific value) 1,50E-02 MJ

PLYWOOD adapt¢ d’apres “RER: plywood, indoor use, production [Benefication]”

Flux entrées Quantité Valeur Unité  Flux suivi
CH: treatment, plywood production effluent, to wastewater treatment, class 3 [wastewater treatment] Volume 3,69E-05 m3 X

CH: wood chips, from industry, hardwood, burned in furnace 50kW [heating systems] Energy (net calorific value) 1,63E-01 MJ X

GLO: diesel, burned in building machine [Machines] Energy (net calorific value) 6,41E-05 MJ X

RER: transport, freight, rail [Railway] Ecoinvent quantity ton kilometer (tkm) 6,99E-03  tkm X

RER: transport, lorry >16t, fleet average [Street] Ecoinvent quantity ton kilometer (tkm) 1,32E-03 tkm X

RER: urea formaldehyde resin, at plant [Manufacturing] Mass 1,67E-03 kg X

RER: wood chips, hardwood, from industry, u=40%, at plant [fuels] Volume -3,88E-05 m3 X

RER: wooden board manufacturing plant, organic bonded boards [Benefication] Number of pieces 6,70E-13 pes. X
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Electricity Energy (net calorific value) 2,21E-02 MJ X
WOODF-V [ACV] Mass 1,00E+00 kg X
Water [Water] Mass 3,69E-02 kg
Flux sorties Quantité Valeur Unité  Flux suivi
WOODEF-V [ACV] Mass 746E-01 kg
WOODRSP-V [ACV] Mass 2,54E-01 kg X
Formaldehyde (methanal) [Group NMVOC to air] Mass 1,67E-06 kg
‘Waste heat [Other emissions to air] Energy (net calorific value) 2,21E-02 MJ
CRUSHING AT FOREST
Flux entrées Quantité Valeur Unité  Flux suivi
RER: wood chopping, mobile chopper, in forest [Benefication] Mass 4,16E-01 kg X
WOODBE [ACV] Mass 1,00E+00 kg X
Flux sorties Quantité Valeur Unité  Flux suivi
WOODBEC [ACV] Mass 1,00E+00 kg
CRUSHING AT INDUSTRY
Flux entrées Quantité Valeur Unité  Flux suivi
RER: Industrial residual wood chopping, stationary electric chopper, at plant [Benefication] Mass 5,23E-01 kg X
‘WOODRSP to crushing [ACV] Mass 1,00E+00 kg X
Flux sorties Quantité Valeur Unité  Flux suivi
WOODRSPC [ACV] Mass 1,00E+00 kg X
NATURAL DRYING
Flux entrées Quantité Valeur Unité  Flux suivi
WOODBE [ACV] Mass 1,00E+00 kg
‘WOODRSD to crushing [ACV] Mass 1,07E-01 kg X
WOODRSP to crushing [ACV] Mass 6,41E-01 kg X
Flux sorties Quantité Valeur Unité  Flux suivi
WOODBE [ACV] Mass 8,29E-01 kg X
WOODRSD to crushing [ACV] Mass 6,94E-02 kg X
'WOODRSP to crushing [ACV] Mass 5,31E-01 kg X
NMVOC (unspecified) [Group NMVOC to air] Mass 2,86E-05 kg
VOC (unspecified) [Organic emissions to air (group VOC)] Mass 1,14E-04 kg
Water (evapotranspiration) [Inorganic emissions to air] Mass 2,80E-01 kg
. s . . . .
Installation de cogénération par combustion du bois

Table 2-2/2. Procédés modélisés dans Gabi concernant 1’installation de cogénération par combustion.
WOOD COMBUSTION
Flux entrées Quantité Valeur Unité Flux suivi
ash to disposal [ACV] Mass 1,88E-03 kg X
Building Number of pieces 2,04E-09 pes. X
ressource to chp process [ACV] Mass 1,93E+00 kg X
Electricity Energy (net calorific value) 2,18E-01 MJ X
waste to disposal [ACV] Mass 1,93E+00 kg X
WOODR [ACV] Mass 1LOOE+00 kg X
Flux sorties Quantité Valeur Unité Flux suivi
Ash to forest [ACV] Mass 0,00E+00 kg X
ELECTRICITY [ACV] Energy (net calorific value) 2,70E+00 MJ X
HEAT [ACV] Energy (net calorific value) 8,21E+00 MJ X
Benzo{a}pyrene [Group PAH to air] Mass 0,00E+00 kg
Carbon dioxide [Inorganic emissions to air] Mass 0,00E+00 kg
Carbon dioxide (biotic) [Inorganic emissions to air] Mass 1,27E+00 kg
Carbon monoxide [Inorganic emissions to air] Mass 0,00E+00 kg
Carbon monoxide (biotic) [Inorganic emissions to air] Mass 1,63E-04 kg
Dioxins (unspec.) [Halogenated organic emissions to air] Mass 3,25E-10 kg
Dust (> PM10) [Particles to air] Mass 0,00E+00 kg
Dust (PM2,5 - PM10) [Particles to air] Mass 3,90E-05 kg
Dust (PM2.5) [Particles to air] Mass 3,90E-05 kg
Hydrogen chloride [Inorganic emissions to air] Mass 3,76E-05 kg
Hydrogen cyanide (prussic acid) [Inorganic emissions to air] Mass 0,00E+00 kg
Nitrogen (atmospheric nitrogen) [Inorganic emissions to air] Mass 3,76E+00 kg
Nitrogen oxides [Inorganic emissions to air] Mass 6,52E-04 kg
Nitrous oxide (laughing gas) [Inorganic emissions to air] Mass 4,84E-06 kg
NMVOC (unspecified) [Group NMVOC to air] Mass 1,63E-05 kg
Oxygen [Inorganic emissions to air] Mass 1,92E-01 kg
Polychlorinated dibenzo-p-dioxins (2,3,7,8 - TCDD) [Halogenated organic emissions to air] Mass 0,00E+00 kg
Polycyclic aromatic hydrocarbons (PAH) [Group PAH to air] Mass 3,25E-06 kg
Sulphur dioxide [Inorganic emissions to air] Mass 1,40E-04 kg
VOC (unspecified) [Organic emissions to air (group VOC)] Mass 0,00E+00 kg
‘Waste heat [Other emissions to air] Energy (net calorific value) 7,95E-08 MJ
BUILDING
Flux entrées Quantité Valeur Unité Flux suivi
CH: cogen unit 6400kWth, wood burning, building [cogeneration] Number of pieces 1,00E+00 pes.
CH: cogen unit 6400kWth, wood burning, common components for heat+electricity [cogeneration] Number of pieces 4,00E+00 pes. X
Flux sorties Quantité Facteur Unité Flux suivi
Building Number of pieces 1,00E+00 pcs.
ASH TO DISPOSAL
Flux entrées Quantité Valeur Unité Flux suivi
CH: disposal, wood ash mixture, pure, 0% water, to landfarming [landfarming] Mass 0,00E+00 kg X
CH: disposal, wood ash mixture, pure, 0% water, to sanitary landfill [sanitary landfill facility] Mass 1,00E+00 kg X
RER: transport, lorry >16t, fleet average [Street] Ecoinvent quantity ton kilometer (tkm)  8,00E-02 tkm X
Flux sorties Quantité Valeur Unité Flux suivi
ash to disposal [ACV] Mass 1,00E+00 kg X
RESSOURCE TO CHP PROCESS
Flux entrées Quantité Valeur Unité Flux suivi
RER: water, decarbonised, at plant [Appropriation] Mass 1,00E+00 kg X
Flux sorties Quantité Valeur Unité Flux suivi
ressource to chp process [ACV] Mass 1,00E+00 kg X
WASTE TO DISPOSAL
Flux entrées Quantité Valeur Unité Flux suivi
CH: treatment, sewage, unpolluted, to wastewater treatment, class 3 [wastewater treatment] Volume 1,00E-03 m3
Flux sorties Quantité Valeur Unité Flux suivi
waste to disposal [ACV] Mass 1,00E+00 kg X
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Installation de cogénération par gaz€ification du bois

Tableau 2-2/3. Procédés modélisés dans Gabi concernant 1’installation de cogénération par gazéification.

GASIFIER

Flux entrées Quantité Valeur Unité Flux suivi
ash to disposal [ACV] Mass 1,84E-03 kg X
Building Number of pieces 1,46E-09  pcs. X

sand to gasifier [ACV] Mass 1,31E-02 kg X
Electricity Energy (net calorific value) 8,88E-02 MJ X
WOODR [ACV] Mass 1,00E+00 kg X

Flux sorties Quantité Valeur Unité  Flux suivi
Ash to forest [ACV] Mass 0,00E+00 kg X

HEAT [ACV] Energy (net calorific value) 9,73E-01 MIJ X
WOODR [ACV] Mass 8,88E-01 kg X
Benzo{a}pyrene [Group PAH to air] Mass 0,00E+00 kg

Carbon dioxide [Inorganic emissions to air] Mass 0,00E+00 kg

Carbon dioxide (biotic) [Inorganic emissions to air] Mass 5,61E-01 kg

Carbon monoxide [Inorganic emissions to air] Mass 0,00E+00 kg

Carbon monoxide (biotic) [Inorganic emissions to air] Mass 2,86E-04 kg

Dioxins (unspec.) [Halogenated organic emissions to air] Mass 1,43E-10 kg

Dust (> PM10) [Particles to air] Mass 0,00E+00 kg

Dust (PM2,5 - PM10) [Particles to air] Mass 1,34E-05 kg

Dust (PM2.5) [Particles to air] Mass 1,34E-05 kg

Hydrogen chloride [Inorganic emissions to air] Mass 3,78E-05 kg

Hydrogen cyanide (prussic acid) [Inorganic emissions to air] Mass 4,47E-06 kg

Nitrogen (atmospheric nitrogen) [Inorganic emissions to air] Mass 1,64E+00 kg

Nitrogen oxides [Inorganic emissions to air] Mass 4,76E-05 kg

Nitrous oxide (laughing gas) [Inorganic emissions to air] Mass 1,20E-05 kg

NMVOC (unspecified) [Group NMVOC to air] Mass 7,14E-06 kg

Oxygen [Inorganic emissions to air] Mass 8,45E-02 kg
Polychlorinated dibenzo-p-dioxins (2,3,7,8 - TCDD) [Halogenated organic emissions to air] Mass 0,00E+00 kg

Polycyclic aromatic hydrocarbons (PAH) [Group PAH to air] Mass 1,43E-06 kg

Sulphur dioxide [Inorganic emissions to air] Mass 6,55E-05 kg

VOC (unspecified) [Organic emissions to air (group VOC)] Mass 0,00E+00 kg

CLEANING

Flux entrées Quantité Valeur Unité Flux suivi
filter dust to disposal [ACV] Mass 1,49E-02 kg X

nickel catalyst to cleaning [ACV] Mass 2,51E-05 kg X

olivine catalyst to cleaning [ACV] Mass 0,00E+00 kg X
Electricity Energy (net calorific value) 4,60E-02 MJ X
wastewater [ACV] Volume 2,78E-04 m3 X

water to cleaning [ACV] Mass 3,33E-01 kg X
WOODR [ACV] Mass 1,00E+00 kg X

Air [Renewable resources] Mass 2,41E+00 kg

Flux sorties Quantité Valeur Unité Flux suivi
HEAT [ACV] Energy (net calorific value) 1,60E+00 MJ

WOODR [ACV] Mass 7,06E-01 kg X

‘Waste heat [Other emissions to air] Energy (net calorific value) 6,30E-01 MJ

ENGINE

Flux entrées Quantité Valeur Unité  Flux suivi
oil to engine [ACV] Mass 6,71E-05 kg X

UCTE: electricity, medium voltage, production UCTE, at grid [production mix] Energy (net calorific value) 1,07E-01 MJ X

used oil to disposal [ACV] Mass 6,71E-05 kg X
WOODR [ACV] Mass 1,00E+00 kg X

Air [Renewable resources] Mass 5,80E+00 kg

Flux sorties Quantité Valeur Unité Flux suivi
ELECTRICITY [ACV] Energy (net calorific value) 5,05E+00 MJ X

HEAT [ACV] Energy (net calorific value) 5,57E+00 MJ X
Benzo{a}pyrene [Group PAH to air] Mass 0,00E+00 kg

Carbon dioxide [Inorganic emissions to air] Mass 0,00E+00 kg

Carbon dioxide (biotic) [Inorganic emissions to air] Mass 1,12E+00 kg

Carbon monoxide [Inorganic emissions to air] Mass 0,00E+00 kg

Carbon monoxide (biotic) [Inorganic emissions to air] Mass 3,58E-03 kg

Dioxins (unspec.) [Halogenated organic emissions to air] Mass 0,00E+00 kg

Dust (> PM10) [Particles to air] Mass 0,00E+00 kg

Dust (PM2,5 - PM10) [Particles to air] Mass 0,00E+00 kg

Dust (PM2.5) [Particles to air] Mass 3,04E-08 kg

Nitrogen (atmospheric nitrogen) [Inorganic emissions to air] Mass 4,46E+00 kg

Nitrogen oxides [Inorganic emissions to air] Mass 9,19E-04 kg

Nitrous oxide (laughing gas) [Inorganic emissions to air] Mass 0,00E+00 kg

NMVOC (unspecified) [Group NMVOC to air] Mass 8,27E-04 kg

Oxygen [Inorganic emissions to air] Mass 5,60E-01 kg

Polychlorinated dibenzo-p-dioxins (2,3,7,8 - TCDD) [Halogenated organic emissions to air] Mass 0,00E+00 kg

Polycyclic aromatic hydrocarbons (PAH) [Group PAH to air] Mass 3,04E-08 kg

Sulphur dioxide [Inorganic emissions to air] Mass 1,20E-04 kg

VOC (unspecified) [Organic emissions to air (group VOC)] Mass 0,00E+00 kg

BUILDING

Flux entrées Quantité Valeur Unité Flux suivi
CH: cogen unit 6400kWth, wood burning, building [cogeneration] Number of pieces 1,00E+00 pcs. X

CH: cogen unit 6400kWth, wood burning, common components for heat+electricity [cogeneration] ~ Number of pieces 4,00E+00  pcs. X

Flux sorties Quantité Facteur  Unité Flux suivi
Building Number of pieces 1,00E+00  pcs.

ASH TO DISPOSAL

Flux entrées Quantité Valeur Unité Flux suivi
CH: disposal, wood ash mixture, pure, 0% water, to landfarming [landfarming] Mass 0,00E+00 kg X

CH: disposal, wood ash mixture, pure, 0% water, to sanitary landfill [sanitary landfill facility] Mass 1,00E+00 kg X

RER: transport, lorry >16t, fleet average [Street] Ecoinvent quantity ton kilometer (tkm) 8,00E-02  tkm X

Flux sorties Quantité Facteur Unité Flux suivi
ash to disposal [ACV] Mass 1,00E+00 kg X
RESSOURCE TO CHP PROCESS

Flux entrées Quantité Valeur Unité  Flux suivi
GLO: nickel, 99.5%, at plant [Benefication] Mass 1,09E-05 kg X

Olivine [Non renewable resources] Mass 0,00E+00 kg

RER: lubricating oil, at plant [organics] Mass 2,06E-05 kg X

RER: transport, lorry >16t, fleet average [Street] Ecoinvent quantity ton kilometer (tkm) 5,14E-04  tkm X

RER: water, decarbonised, at plant [Appropriation] Mass 1,45E-01 kg X

sand to gasifier [ACV] Mass 6,40E-03 kg X

Flux sorties Quantité Valeur Unité  Flux suivi

189



Annexes

nickel catalyst to cleaning [ACV] Mass 1,09E-05 kg X

oil to engine [ACV] Mass 2,06E-05 kg X

olivine catalyst to cleaning [ACV] Mass 0,00E+00 kg X

sand to gasifier [ACV] Mass 6,40E-03 kg X

water to cleaning [ACV] Mass 1,45E-01 kg X
WASTE TO DISPOSAL

Flux entrées Quantité Valeur Unité  Flux suivi
CH: disposal, inert waste, 5% water, to inert material landfill [inert material landfill facility] Mass 6,50E-03 kg X

CH: disposal, used mineral oil, 10% water, to hazardous waste incineration [hazardous waste incineration] ~Mass 2,06E-05 kg X

CH: treatment, sewage, unpolluted, to wastewater treatment, class 3 [wastewater treatment] Volume 1,21E-04 m3 X

RER: transport, lorry >16t, fleet average [Street] Ecoinvent quantity ton kilometer (tkm) 5,22E-04  tkm X

Flux sorties Quantité Valeur Unité  Flux suivi
filter dust to disposal [ACV] Mass 6,50E-03 kg X

used oil to disposal [ACV] Mass 2,06E-05 kg X
wastewater [ACV] Volume 1,21E-04 m3 X
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Annexe 3. Liste des communications écrites et orales

Communications écrites :

- J. Francois, A. Dufour et F. Patisson, Biomass gasification vs. combustion: compared heat and
electricity production using LCA, Environmental Science and Technology. A soumettre.

- J.Francois, M. Fortin, H. Wernsdorfer, F. Patisson et A. Dufour, Assessing the fate of
nutrients and carbon in the bioenergy chain through the modeling of biomass growth and
gasification, Environmental Science and Technology. Soumis en mai 2014.

- J. Francois, G. Mauviel, M. Feidt, C. Rogaume, Y. Rogaume, O. Mirgaux, F. Patisson et A.
Dufour. Modeling of a biomass gasification CHP plant: Influence of various parameters on
energetic and exergetic efficiencies, Energy Fuels, 27, 7398-7412, 2013. Paru.

- J. Francois, L. Abdelouahed, G. Mauviel, O. Mirgaux, F. Patisson, C. Rogaume, Y. Rogaume,
M. Feidt et A. Dufour. Detailed process modeling of a wood gasification Combined Heat and
Power plant, Biomass and Bioenergy, 51, 68-82, 2013. Paru.

- R. N. Olcese, J. Francois, M.M. Bettahar, D. Petitjean, A. Dufour. Hydrodeoxygenation of
Guaiacol, A Surrogate of Lignin Pyrolysis Vapors, Over Iron Based Catalysts: Kinetics and
Modeling of the Lignin to Aromatics Integrated Process, Energy Fuels, 27, 975-984, 2013.
Paru.

- J. Francois, L. Abdelouahed, G. Mauviel, O. Mirgaux, F. Patisson, C. Rogaume, Y. Rogaume,
M. Feidt et A. Dufour. Estimation of the energetic efficiency of a wood gasification CHP plant
using Aspen Plus, Chemical Engineering Transactions, 29, 769-774, 2012. Paru.

Communications orales :

- Journées Cagsis, organisé par le Lerfob, Gembloux, Belgique, 8-10 avril 2014. Présentation
orale.

- Séminaire “Life Cycle Inventory of Biomass Power plants: from Soil to Electricity”,
Technical University of Denmark (DTU), Lyngby, Danemark, 6 octobre 2013. Présentation
orale.

- 3rd International Exergy, Life Cycle Assessment, and Sustainability Workshop & Symposium
(ELCAS-3), Nisyros, Grece, 7-9 juillet 2013. Présentation orale.

- Séminaire “Environmental optimisation of processes” organis¢ par DAMAS Work Package
III “Process design”, IJL, Nancy, France, 17 janvier 2013. Présentation orale.

- 4th International Conference on Engineering for Waste and Biomass Valorization (Waste Eng
2012), Porto, Portugal, 10-13 septembre 2012. Présentation orale.

- 15th Conference on Process Integration, Modelling and Optimization for Energy Saving and
Pollution Reduction (PRES 2012), Prague, République Tcheque, 25-29 aofit 2012. Poster.

- 13e Congres de la Société francaise de génie des procédés (SFGP), Lille, France,
29 novembre—1 décembre 2011. Poster.
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Résumé

Le développement du bois énergie est un des principaux leviers dans la lutte contre le changement
climatique. Cependant son utilisation a grande échelle n’est pas sans risque pour I’environnement.
Afin de quantifier les impacts environnementaux de la filiere bois énergie, nous avons, dans un
premier temps, développé un modéle systémique de la filicre, depuis la forét jusqu’a la production
d’énergie. Deux technologies ont été considérées pour la co-production d’électricité et de chaleur a
partir de biomasse forestiere : 1’une, traditionnelle, par combustion directe, et ’autre, plus avancée
mais moins mature, par gazéification. Dans le cas de la gazéification, nous avons défini les conditions
opératoires les plus favorables du procédé en tenant compte des rendements énergétiques et
exergétiques ainsi que de la qualité du syngas. Dans un deuxiéme temps, nous avons calculé les flux
de carbone et de minéraux exportés lors de la récolte du bois ainsi que le nombre d’hectares requis,
puis les ressources et rejets liées au fonctionnement des centrales biomasses. Nous avons noté qu’une
intensification des pratiques sylvicoles résultait en une augmentation des exportations de minéraux.
Enfin, nous avons évalué les performances environnementales des deux filieres a 1’aide d’une Analyse
de Cycle de Vie (ACV). Dans le contexte énergétique francais, les deux systeémes offrent des
performances tres similaires, avec un 1éger avantage a la combustion. Du point de vue du changement
climatique, il serait plus particulierement bénéfique de développer ces procédés biomasse afin de
remplacer les technologies de production d’énergie basées sur les combustibles fossiles.

Mots-clés : Biomasse, Energie, Impacts environnementaux, Gazéification, Cogénération, Simulation
procédé, Aspen Plus, Modélisation, Forét.

Abstract

Biomass is one of the most promising renewable energy source in Europe. Its use as a substitute to
fossil energy is expected to mitigate climate change. However, potential drawbacks are also feared
with large scale development. In order to assess the environmental impacts of the biomass-to-energy
chain, we firstly developed a model of the bioenergy system, from the forest to the energy production.
We focused on two biomass power plants for combined heat and power (CHP) production: one is
based on the conventional direct combustion process while the other is based on the more advanced
gasification process. Gasification offers higher electrical efficiency, but its development is still facing
technical difficulties. In case of the gasification process, we defined the best operating conditions
regarding energetic and exergetic efficiencies, as well as the syngas quality requirements. Secondly,
we calculated the carbon and mineral flows taken from the forest through energy wood harvesting,
along with the forested area required to feed the CHP plant. The other resources and emissions related
to the plant operation were also predicted. We observed that more extensive forestry practices led to an
increase in the mineral exports. Finally, we evaluated the environmental performance of the two
biomass CHP plants using life cycle assessment (LCA). Within French energy context, we found that
both CHP technologies had very similar impacts with a slight advantage toward the combustion
process. It appears of particular benefit to replace current fossil energy systems with biomass CHP
plants to reduce climate change.

Keywords : Biomass, Energy, Environmental impacts, Gasification, Combined Heat and Power plant,
Process simulation, Aspen Plus, Modeling, Forest.
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