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CARACTERISATION EXPERIMENTALE
DE LEMISSION D'OXYDES D’AZOTE DANS
LINCINERATION DES DECHETS MENAGERS
EN FOUR A GRILLES

Thomas Rogaume*, Florent Jabouille*, Moussa Sougoti**, Pétronille Kafando**, Jean Koulidiati**, Marc Auzanneau*,
Jean-Claude Goudeau*
* Laboratoire de combustion et de détonique UPR 9028 CNRS, ENSMA - ** Laboratoire de physique et chimie de I'environnement, Université de Ouagadougou

Face a un gisement de déchets en constante évo-
lution, Pincinération est devenue une alternative
trés intéressante au sein des filieres de gestion
des déchets. Néanmoins la combustion est géné-
ratrice de polluants, notamment gazeux parmi les-
quels les oxydes d’azote. L’étude des mécanismes
de formation de ces espéces montre une trés forte
dépendance de leur rendement de formation vis a
vis de la richesse locale en oxygéne. Ainsi, notre
étude a été menée afin d’étudier Pinfluence des
débits d’air comburant sur la formation des NOx
lors de Pincinération des déchets ménagers en four
a grille. Cette étude permet de noter Pimportan-
ce de la répartition des airs entre les injections
primaires et secondaires.

In front of a deposit of waste in constant evolu-
tion, the incineration became a very interesting
alternative within the fields of management of
waste. Nevertheless the combustion is generative
of polluting, notably gas among whom nitrogen
oxides. The study of the mechanisms of forma-
tion of these species shows a very strong depen-
dence of their yield face to face of the local level
in oxygen. So, our study was led to determine
the influence of the excess air on the formation
of NOXx during the incineration of municipal solid
wastes. This study allows to note the importan-
ce of the distribution of the airs between the
primary and secondary injections.

INTRODUCTION

Parmi les procédés de traitement et d’élimination mis en
ceuvre, les procédés thermiques constituent des moyens
fiables de réduction de la taille et du volume des déchets.
Parmi ces techniques, l'incinération peut, en outre, per-
mettre une récupération d’énergie. Néanmoins, elle est
génératrice de pollution, notamment gazeuse avec émis-
sions d’oxydes de carbone, de soufre, d’azote, de produits
chlorés (dioxines et furanes), de composés organiques vola-
tils, d’hydrocarbures polycycliques aromatiques, de pous-
siéres...

Parmi les especes gazeuses émises, les oxydes d’azote posent
un certain nombre de problémes : ils sont en partie res-
ponsables de la destruction de la couche d’ozone, de la for-
mation de brouillards oxydants et de pluies acides. Lors de
l'incinération des déchets ménagers en four a grilles, la majo-
rité des oxydes d’azote formés (95 %) se trouve sous forme
de monoxyde d’azote (NO), Abbas & al. (1997). Trois méca-
nismes ont a ce jour été mis en évidence : le NO ther-
mique, le NO précoce et le NO du combustible. Il est com-
munément admis que pour la plupart des systémes de com-
bustion ayant une température inférieure a 1250°C (tels
que lincinérateur de déchets ménagers) les oxydes d’azo-
te ont pour principale source l'azote constitutif du com-
bustible. Sorum & al. (2001) lors de leurs travaux sur la
combustion des déchets ménagers concluent que le NO
est formé a 95 % par le mécanisme du NO du combustible,
lorsque la teneur en oxygene est de 12 %.

L’étude de leurs mécanismes de formation et de destruction
lors de l'incinération des déchets fait I'objet de travaux
depuis un certain nombre d’années au sein du Laboratoire
de combustion et de détonique. En effet, Zhou (1994) et
Jabouille & al. (1996) ont permis le développement et la
validation d’un pilote simulant la combustion d’une tranche
verticale de déchets en combustion dans un four a grilles
industriel. Le détail des mécanismes de formation des oxydes
d’'azote a été préalablement réalisé, Rogaume (1999).

La description des différentes techniques primaires de réduc-
tion des oxydes d’azote montre I'importance des condi-
tions de richesse dans la chambre de combustion. En effet,
De Soete (1989) et Miller & Bowman (1989) ont noté, au
cours de leurs travaux sur la combustion du charbon, I'im-
portance de la concentration en dioxygéne et de la tempé-
rature sur la conversion de 'azote constitutif du combustible
en NO. La présente étude est consacrée a la détermination
de linfluence des exces d’air et de leur répartition (air pri-
maire, air secondaire) sur les mécanismes de combustion et
sur la formation des oxydes d’azote et du monoxyde de
carbone. Elle fait suite aux travaux de Zhou (1994) et de
Jabouille (1996), a partir d’'un déchet modéle composé de
bois, de carton et de plastiques.
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DESCRIPTION DU DISPOSITIF
EXPERIMENTAL

Le réacteur a lit fixe a contre courant permet I'étude de la
combustion d’une tranche verticale de déchets lors de son
déplacement le long des grilles au cours du temps. Ce dis-
positif mis au point par Zhou (1994) a permis d’obtenir des
résultats industriellement Jabouille & al. (1996). Suite a ces
différents travaux, un nouveau dispositif de méme principe
mais de taille plus importante a été développé afin de se rap-
procher des conditions industrielles, notamment concer-
nant les ratios de débits de comburant. Le principe reste le
méme : I'allumage se fait par le haut et le front d’inflamma-
tion se propage au sein du lit solide dans le sens descendant.
Inversement, I'air primaire est injecté a la base du combus-
tible et se propage dans le sens ascendant. Ce dispositif per-
met I'étude de la vitesse de propagation du front d’inflam-
mation, du transfert de chaleur et de la formation des
espéces gazeuses.

La figure | illustre la corrélation entre un four industriel a
grilles et le réacteur a lit fixe a contre courant.

Les températures dans le solide et dans la chambre de com-
bustion en phase gazeuse, la pression partielle des principaux
effluents gazeux dans les fumées, les températures et débits
de comburant sont mesurés en continu. Le dispositif expé-
rimental comporte 7 éléments principaux :

—le réacteur a lit fixe proprement dit ;

— le dispositif d’alimentation, de mesure et de préchauffage
du comburant ;

—le conduit d’évacuation des fumées ;

—'analyseur de gaz a cellules électrochimiques ;

—le systéme de piégeage des cendres volantes et d’extrac-
tion des fumées ;

—la boucle de recirculation des fumées ;

— le systeme d’acquisition et de traitement des résultats.

Air
secondaire

|

Mesure du débit |
des fumées
recirculant

Thermocouples
type K :

p 28 a I'intérieur
du réacteur

Thermocouple

Ventilateur I

LC_hariot de manutention

F:I'hermocouples

Mesure du débit
de fumées

Mesure du débit

ﬁil ,
|_/ ,
- d’incinération

Unité industrielle
d’ordures

ménageres

secondaire

Propagation du front
d’inflammation

Lit solide

Pilote expérimental

Figure | : Du four a grille au réacteur a lit fixe a
contre courant.

Une illustration du dispositif est présentée figure 2.

Le réacteur dont une coupe schématique est présentée sur
la figure 3 est un cylindre de 2 métres de haut dont le dia-
metre intérieur est de 0,2 m. Il est constitué d’éléments en
inox isolés thermiquement et dont la paroi interne est en
ciment réfractaire, ce qui permet de reproduire fidélement
les parois d’un four d’incinération industriel.

Signaux de
température,
pression,

etc...

Analyseur de
gaz 02, CO,
SO,, NOx

Boitier de
liaison

Mesure du
débit d’air
secondaire

Alimentation

comburant Micro ordinateur muni de

cartes d’acquisitio

Figure 2 : Vue d’ensemble du réacteur a lit fixe a contre courant
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La partie recevant le combustible solide est haute de 0,8 m.
La zone de combustion en phase gazeuse a une hauteur de
1,2 m. Le réacteur est équipé de 28 thermocouples de type
K (chromel-alumel) disposés le long de I'axe du réacteur. lls
sont distants de 50 mm dans la partie « solide » et de 100
mm au sein de la zone de combustion en phase homogene
(exceptés les trois premiers (n°15, 16 et 17) distants de 50
mm).

Le réacteur dispose a sa base d'un compartiment d’injection
d’air primaire.

Au sommet du réacteur, un couvercle équipé de deux pas-
sages permet l'injection de I'air secondaire et assure la liai-
son avec le conduit d’évacuation des fumées. L'injection est
effectuée au moyen de deux canes identiques a trois orifices
d’injection chacune.

Les débits d’injection que ce soit en air primaire ou en air
secondaire sont régulés par deux débitmetres massiques.
L'analyse des gaz de combustion est effectuée en continu a
l'aide d’un analyseur Testo 350 fonctionnant avec des cel-
lules électrochimiques. Il mesure les quantités de CO, NO,
NO,, SO, et O, et calcule les taux de CO, en fonction de
I'oxygene et du type de combustible.

A l'extrémité du conduit de fumées, un extracteur de forte
puissance permet de maintenir une tres légere dépression
dans tout le dispositif expérimental. Ainsi, la combustion
au sein du réacteur n’est jamais perturbée par une sur-
pression. Cet extracteur est couplé au cyclone qui permet
de récupérer les cendres volantes et les poussiéres entrai-
nées par les fumées.

Air secondaire —we=——

n° des

Réglage hauteur
thermocouples

d’injection

COUVERCLE = 4
Ciment réfractaire
"
Laine de roche
Zone S~ ~ . 2
« " 14
gazeuse” de "
combustion 10/em " thermocouples
(hauteur = 1,2 m) u phase gazeuse
Limite du lit "
"~ solide s oo oo o= Allumage
sem 1M ’;;
el : Y14
Zone soln:!e . ;| thermocouples
de combustion 3 N8 hiselsolide
(hauteur = 0,8 m) . :
Grille : ;
- . 3
POT D’ENTREE[™ =
DEL’AIR Laine de roche
PRIMAIRE L. Nid d’ahailla " a— Air
Nid d’abeille primaire
20 cm

Figure 3 : Présentation du réacteur a lit fixe a
contre courant

L’ensemble des signaux provenant des multiples capteurs
(température, débits, analyse des gaz) converge vers un
micro ordinateur pour le stockage des données.

Une acquisition est réalisée toutes les cinq secondes durant
tout le cycle de combustion.

DESCRIPTION DU COMBUSTIBLE

Le “déchet modéle” utilisé lors de nos expériences a la
composition suivante :

—41 % de bois ;

—37 % de carton ;

— 19 % de polyéthyléne térephtalate ;

—3 % de polyamide.

Les pourcentages de répartition entre les constituants ont
été déterminés a partir de la composition des déchets ména-
gers. Outre I'utilisation des combustibles sous leurs formes
standards (bois, cartons, plastiques), les hypothéses sui-
vantes ont été faites, afin de prendre en compte 'ensemble
de la fraction combustible des ordures ménagéres : les
complexes et textiles ont une nature qui se rapproche de
celle du plastique ; les combustibles non classés ont une
structure relativement proche de celle du bois. Dans le
cadre de notre étude, I'influence de 'humidité et des inertes
sur le processus de combustion n’a pas été abordée. En
effet, des travaux précédents ont montré que ces facteurs
n’avaient pas d’influence notable sur les mécanismes de for-
mation des oxydes d’azote, Jabouille (1996) et Massiot
(1997).

Une analyse élémentaire de chaque composant du mélan-
ge combustible a été effectuée afin de caractériser avec
précision notre combustible et de pouvoir déterminer les
bilans matiéres. Pour cela des échantillons de chaque com-
posant ont été analysés pour le dosage des éléments C, H,
O, N, S. Le tableau | fait le bilan des compositions massiques
(en pourcentage) de chaque composant.

A partir de ces valeurs et en fonction de la proportion de

Tableau | : Composition élémentaire des

composés du mélange expérimental

Eléments Bois Carton PET Polyamide
© 47,6 % 395 % 62 % 62,4 %
H 6,4 % 58% 42 % 9.8 %
o 453 % 443 % 332% 15,7 %
N 02% 02 % 0,1 % 12,0 %
S 02 % 03 % 03% 0,1 %

Tableau 2 : Compositions élémentaires du

mélange expérimental et des déchets ménagers

Eléments Déchet modéle O. M.
Carbone (C) 47,8 % 52 %
Hydrogene (H) 5,6 % 8%
Oxygene (O) 41,7 % 38 %
Azote (N) 0,53 % 0,5 %
Soufre (S) 0,25 % 0,3 %
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chaque constituant, la composition massique du mélange
combustible a été calculée et comparée a celle des déchets
ménagers (tableau 2).

On remarque que la composition chimique du déchet mode-
le utilisé lors de notre étude est tout a fait comparable a celle
des ordures ménageres.

CONDITIONS OPERATOIRES

Connaissant la vitesse de perte de masse du combustible et
les débits comburants pour chaque expérience, il est pos-
sible de déduire les conditions de richesse de la combustion :
ratio entre le besoin en oxygéne pour une combustion dite
compléte (donc dépendant de la vitesse de perte de masse)
et 'oxygene fournie a la combustion (par I'intermédiaire de
chaque débit comburant). Or, lors de Iincinération des
déchets ménagers, la combustion se fait dans des condi-
tions semi-oxydantes, donc en exceés d’air. Ainsi, nous expri-
merons les résultats en fonction de I'exces d’air de com-
bustion dans chaque zone réactionnelle. Celui-ci est défini
par le rapport (comburant/combustible) et est exprimé par

Afin d’en faciliter I'exploitation et I'extrapolation sur d’autres
unités expérimentales, les résultats sont présentés dans les
paragraphes suivants en fonction de I'exces d’air ainsi défi-
ni.

CARACTERISTIQUES
DE LA COMBUSTION

Répartition des températures
de combustion

La figure 4 ci dessous présente |'évolution de la température
au sein de la zone primaire de combustion : celle-ci est
caractérisé par la combustion qui prend place entre la grille
et le sommet du lit solide a t=0. La zone primaire corres-
pond alors a la zone de décomposition et d’oxydation du
combustible. Y prend place aussi la combustion des pro-
duits volatils en mélange avec I'air primaire.

La figure 5 présente I'évolution des températures en zone

Figure 4 : Evolution de la température en zone pri-
maire de combustion

rapport a la stoechiométrie : un exces d’air de | correspond

\ . fo. . o s s 1300
a la stoechiométrie. La détermination des excés d’air est Izool - . HERS
IR T . s . | — TI
alors réalisée pour chaque condition expérimentale car il o' 10 e —_—-Fi\:— =1 — T
dépend de la valeur des débits comburants et de la vitesse ¢ 'ggg [ 1 ~F Hl
de perte de masse mesurée. ; 800 S — =D
Le tableau 3 présente I'excés d’air correspondant a chaque £ 700 —— ™
condition expérimentale testée. § 600 it
cres . . , 3. G S0 —TI0
Les différents débits sont présentés en Nm?.h-'. 2 400 Tk
Q, est le débit d'air primaire et est associé a I'exces d'air primaire e,. g 300 +—— '—Hg
Q, est le débit secondaire et permet le calcul de 'excés dair secondaire e,. = 200 e L_T14]
Q, qui est le débit total, définit I'exces d"air total e. 100 ~7 7 == 1

Les conditions expérimentales testées correspondent a un T T Poo 250 300 350 400 450 500 550 600
exceés dair total compris entre 1,2 et 3,7. L'excés d’air pri- L Ineervalle de temps

. L. \ , \ Temps en secondes
maire a varié dans une gamme allant de 0,6 a 2,5 et I'exceés

- . _
d'air secondaire entre 0,5 et |,2. gazeuse de combustion : cette zone est caractérisée par la

combustion des produits issus de la premiére zone
en mélange avec I'air secondaire. Elle s’étend du
sommet du lit solide a t=0 jusqu’au sommet du
réacteur.

On distingue clairement 2 zones de combustion :
* la zone secondaire qui est caractérisée par la
combustion des produits issus de la premiére zone
en mélange avec I'air secondaire ;

* la troisiéme zone nommeée tertiaire ou la tem-
pérature est plus faible et ou prend fin la combus-

Tableau 3 : Définition des conditions exprimentales

el 0,6 0,6 0,75 0,75 0,75 0,8 08 08 |

e2 0,6 08 0,65 0,75 0,85 0,6 0,7 0,8 0,7
et 1,2 I 1,4 5, 1,6 1,4 IFS5, 1,6 1,7
Ql 50 50 55 55 55 55 60 60 60
Q2 40 45 25 35 40 45 35 40 45

Qt 90 95 80 90 95 100 95 100 105 tion.
el | | I ] 11 11 1,3 1,3 1,3
e2 0,8 0,9 0,5 0,7 0,8 0,9 0,8 0,9 |

Evolution de la vitesse de perte de

et 1,8 1,9 1,6 1,8 1,9 2 2,1 2,2 2,3
masse

Ql 65 65 65 75 75 85 85 95 95

Q3 40 45 35 45 35 45 35 45 La figure 6 présente I'évolution de la vitesse de

perte de masse en gramme par seconde en fonc-

Q 100 105 110 110 120 120 130 130 140 e e

e 14 14 I4 I8 18 21 21 25 25 tondudebitprimaire (Q)) exprimé également en

R o | o0 | o | 0 5 gramme par seconde, pour deux débits secon-
l X ; b b ) . - 3.

e 22 23 24 26 28 3 31 34 3y  res(Q2=3H5ecdSNmihT.

La figure 6 montre que la vitesse de perte de
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Figure 5 : Evolution de la température en zone gazeuse

de combustion.
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masse est fortement dépendante du débit primaire,
quel que soit le débit d’air secondaire : elle décroit
de fagon linéaire en fonction de I'élévation de ce
paramétre. Les échanges thermiques de la zone gazeu-
se de combustion vers le solide sont compensés par
la convection forcée engendrée par I'injection d’air pri-
maire : le caractére exothermique d’'une combus-
tion plus intense liée a une hausse de la concentra-
tion en oxygene (donc des débits comburants) est
compensé par le refroidissement créé par I'élévation
de la vitesse de passage du comburant au sein du lit
combustible. Il y a alors réduction de la vitesse de
perte de masse.

Inversement, pour les conditions expérimentales tes-
tées, la vitesse de perte de masse est peu influencée
par la variation du débit secondaire. La stabilité des
températures en zone secondaire de combustion en
fonction de la variation du débit d’air secondaire
induit un rayonnement constant de cette zone vers

la surface du solide. L'influence de ce parametre est ainsi

négligeable.

Evolution des températures

de combustion

Température primaire de combustion

La zone primaire de combustion correspond a la zone
ou prennent place la dégradation du combustible et la
combustion des produits de dégradation issus de cette
pyrolyse en mélange avec l'air primaire. La détermi-
nation de la température primaire moyenne de com-
bustion est réalisée a partir de la valeur moyenne de
la température enregistrée par chaque thermocouple
en zone établie de combustion. Un exemple est don-
née figure 4. La figure 7 présente alors I'évolution de
la température primaire de combustion en fonction
de 'excés d’air total. Les résultats sont présentés pour
différents excés d'air primaire (e)).

Deux cas apparaissent selon que I'excés d’air primai-
re est inférieur ou supérieur a |, ce qui se traduit par
un exceés d’air total de 1,6 pour nos conditions expé-

Figure 7 : Evolution de la température en zone primaire
de combustion en fonction de Pexcés d’air total

1050 " = E
g .
~~
L g
PR A eel=06
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.g = 950 . T . mos
s F 900 eel=10
g g mel=1,l
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89 850 s el_ 13
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2 2 80 *el=18
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F 700 -
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Excés d’air total
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— Exceés d’air primaire inférieur a | :
La température au sein de la zone primaire de combustion

Figure 6 : Evolution de la vitesse de perte de masse

en fonction du débit primaire

3,5

31

2,5

Vitesse de perte de masse en g/s

s Q2=113gs
A Q2=145gs
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28 30

est relativement faible. Elle est alors fortement dépen-
dante de I'excés d’air total. En particulier, elle croit
nettement avec I'exces d’air primaire. La combustion
est alors controlée par la vitesse de transport de I'oxy-
gene au sein de la zone réactive. Pour un débit primaire
constant, une hausse du débit secondaire, donc de
I'excés d’air secondaire, provoque une faible baisse de
la température de combustion en zone primaire. L'air
secondaire permet un apport en oxygeéne en zone
secondaire de combustion. Il y a alors déplacement
de la combustion par convection des produits de dégra-
dation du solide vers la zone secondaire ou les tem-
pératures plus élevées sont dues aux réactions d’oxy-
dation.

—Excés d’air primaire supérieur a |

La température de combustion au sein de la zone pri-
maire est relativement stable et comprise entre 950 et
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1050°C. Les exces d’air primaire et secondaire n’ont que peu
d’influence sur la température, ce qui montre que la vites-
se de transport de 'oxygeéne vers les espéces réactives est
trés importante devant les vitesses des réactions chimiques
qui sont alors le paramétre limitant.

Température secondaire de combustion :

La figure 8 présente I'évolution de la température au sein de
la zone secondaire de combustion en fonction de I'exces d’air
total, pour différents excés d’air primaire. Cette tempéra-
ture est caractéristique de la combustion des produits issus
de la premiére zone en mélange avec l'air secondaire.
L’évolution de la température au sein de la zone secondai-
re de combustion laisse également apparaitre deux régimes
distincts selon que I'excés d’air total est inférieur ou supé-
Figure 8 : Evolution de la température en zone
secondaire de combustion en fonction de PPexcés
d’air total

de masse du combustible. Les résultats présentés (chaque
point) sont la valeur moyenne d’'un minimum de trois expé-

riences.

Evolution des teneurs en dioxygéne

Les études menées par le passé ont montré que les émis-

Figure 9 : Evolution de la teneur en dioxygéne en

fonction de Pexcés d’air total
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rieur a 1,6, soit I'excés d’air primaire inférieur ou supérieur

al

sions de NO sont fortement dépendantes de la concentra-
tion en dioxygéne du milieu réactif, De Soete (1989). De
méme, les différents travaux de Yetter & al. (1991a et b)
montrent que la vitesse d’oxydation du CO est influencée
par la teneur en dioxygene. Ainsi, il est nécessaire de véri-
fier I'évolution de la teneur en dioxygene résiduel dans les
fumées en fonction de I'exces d’air total, figure 9. Les résul-
tats sont exprimés pour différents exces d’air primaire (el) :
De maniére générale, une élévation de I'exces d’air total
entraine une hausse de la concentration en dioxygene. De
plus, a excés d’air total constant, on constate qu’une haus-
se du débit d’air primaire s'accompagne d’'une hausse du
taux de dioxygene. De méme, pour un exces d’air primaire
constant, la teneur en oxygene croit avec le débit secondaire.

— Exces d’air total inférieur a 1,6

La température est relativement faible et est trés dépendante
des débits comburants qu’ils soient primaires ou secon-
daires. Une hausse de débit augmente I'apport en oxygene
qui est en faible concentration. L’oxydation des produits de
combustion est alors meilleure et la combustion (plus exo-
thermique) engendre une température plus élevée.

— Excés d'air total supérieur ou égala 1,6 :

Les températures de combustion sont comprises entre 950
et 1050°C. Linfluence de I'excés d’air primaire sur la tem-
pérature secondaire est négligeable. La température en zone
secondaire de combustion ne dépend alors principalement
que de I'excés d’air secondaire.

EMISSIONS GAZEUSES

Afin d’évaluer I'influence de chaque parameétre expérimen-
tal et plus particulierement celle des débits d’air primaire et
secondaire, les valeurs des émissions de CO et de NO sont
exprimées en milligramme de polluant émis par gramme de
combustible briilé. Ce calcul est effectué en zone établie
de combustion, a partir de la mesure de la vitesse de perte

Ce résultat est logique puisqu’une hausse des débits com-
burants implique une élévation de I'oxygéne apportée et
réduit la vitesse de perte de masse du combustible.

Evolution des émissions de monoxyde
d’azote

Figure 10 : influence de I’excés d’air total sur les
émissions de NO
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La figure 10 présente I'évolution des émissions de NO ( le
seul oxyde d’azote émis dans nos conditions) en fonction de
l'exces d'air total. Les résultats sont exprimés pour différents
exces d'air primaire (e|) :

D’une maniére générale, on constate que les émissions de
NO varient entre 2 et 3,5 mgg!. Les émissions de NO
sont une fonction croissante de I'exces d’air total. Néanmoins
I'évolution des teneurs en NO peut étre divisée en deux
zones distinctes selon I'exces d’air total.

Excés d’air total inférieur a 2

Lorsque I'exces d’air total est inférieur a 2, la teneur en
dioxygene résiduel est inférieure a 8 %. La croissance des
émissions de NO avec I'excés d'air total est forte. Toutefois,
pour un exces d’air total constant, les émissions de NO
sont trés proches les unes des autres et ce, quelle que soit
la répartition (excés d’air primaire / excés d’air secondaire).
Pour ces conditions, I'excés d’air primaire est inférieur ou
égal a I,l. A exces d’air total constant, les émissions de
NO diminuent lorsque I'excés d’air primaire augmente. Une
hausse du débit primaire engendre un apport d’oxygene au
sein de la zone primaire de combustion. L’oxydation des
intermédiaires azotés va alors étre plus importante. Le NO
va étre formé trés rapidement et sera réduit par réaction
avec les produits de réactions incomplétes (hydrocarbures
et surtout especes azotées de type NHXx).

On constate, pour chaque excés d’air primaire, qu'une aug-
mentation du débit secondaire entraine une augmentation
des émissions de NO. En effet, 'excés d'air primaire est
faible et la concentration en dioxygéne au sein de la zone
primaire de combustion est proche de zéro. L’oxydation en
zone primaire des intermédiaires azotés tels que le HCN,
le NH; et le HNCO n’est pas compléte et va prendre place
au sein de la zone secondaire de combustion (ou I'air secon-
daire est injecté) pour former du NO. L'apport d’air secon-
daire va alors permettre de compléter la combustion. Le
paramétre limitant de la formation du monoxyde d’azote est
ainsi la diffusion de I'oxygene : plus le débit d’air secondai-
re est important et plus I'apport en dioxygene sera grand et
plus la turbulence au sein du four sera importante, ce qui favo-
rise l'oxydation des composés azotés pour former du NO.

Exces d’air total supérieur a 2

Lorsque I'excés d'air total est supérieur a 2, la croissance
des émissions de NO devient plus faible. Pour ces débits
comburants, la teneur en dioxygene résiduel est comprise
entre 8 et 12 %. L’excés d’air primaire a une grande influen-
ce sur les émissions de NO qui augmentent avec ce para-
meétre. Dans ces conditions, I'excés d’air primaire est supé-
rieur ou égal a 1,3 et la combustion prend place en excés
d’oxygene quelles que soient les zones de combustion au sein
du réacteur a lit fixe. Pour des conditions de combustion
similaires, De Soete (1989) montre que les émissions de NO
sont fortement dépendantes de la richesse locale en dioxy-
gene. Ainsi une hausse du débit primaire permet un apport
en dioxygene qui favorise la formation de NO. L'influence
de l'air secondaire sur les teneurs en monoxyde d’azote

est plus complexe a interpréter. En effet pour un excés
d’air primaire de 1,4 et de 2,1 'augmentation du débit secon-
daire génére une hausse des émissions de NO. Inversement
pour des exces d’air primaire de 1,3 et de 1,8 les émissions
de NO vont décroitre avec I'air secondaire. Cette évolution
est liée au rendement du mécanisme du NO du combustible
qui montre que la formation de cette espéece croit avec la
température, De Soete (1989). Pour ces conditions, les
débits comburants sont tels que la concentration en oxygene
est suffisante dans toutes les parties du four pour garantir
une combustion compléte. Ces débits favorisent alors une
forte turbulence au sein du four et le temps de transport des
especes chimiques et de 'oxygene va étre négligeable devant
le temps des réactions chimiques. Ainsi la formation et la
réduction du NO va dépendre de la cinétique chimique, qui
est influencée par les températures et les temps de séjour.
Bilan :

Le bilan du comportement du NO en fonction des excés d’air
montre que plus les exces d’air primaire et secondaire vont
étre faibles et plus les teneurs en NO vont étre faibles.
Ainsi il est possible de déterminer les conditions expéri-
mentales permettant de limiter les émissions d’oxyde d’azo-
te : un exces d’air primaire compris entre 0,6 et |,| cor-
respondant a un débit primaire entre 35 et 55 Nm3.h*! et
un exces d’air secondaire compris entre 0,6 et 0,8 a un
débit secondaire compris entre 35 et 40 Nm3.h-!.

Emissions de monoxyde de carbone

L’étude de I'influence des débits d’air sur les émissions de
NO a permis la détermination des conditions garantissant
un minimum d’émissions. Néanmoins la réduction des émis-
sions de NO ne doit pas favoriser la formation d’autres
composés polluants. En effet I'évolution des émissions de CO
et de NO ont des tendances inverses en fonction des débits
comburants. Ceci a été vérifié par Rogaume Y. (1999) lors
de Plincinération de certains déchets industriels. Ainsi nous
avons étudié I'influence des débits d’air sur la formation du
CO. L’évolution des teneurs en CO en fonction de I'exces
d’air total est présentée figure | |. Les évolutions sont pré-
sentées pour différents exces d'air primaire (e|) :

Figure 11 : Evolution des émissions de CO en fonc-
tion de I’excés d’air total

12
Ll
oo !0 . sel=06
o el=075
£ g}—— el=08
5 #cl=1,0
sel=1,l
8 é = ael=13
) el=14
T4 - - cel=18
] - 3 sel=21
a2 ¥ 2 el=25
4 . —
£
w o

12 1,4 16 1,8 2 22 24 2628 3 32 34 36

Excés d’air total

DECHETS - REVUE FRANCOPHONE D’ECOLOGIE INDUSTRIELLE - N° 25 - | trimestre 2002 - REPRODUCTION INTERDITE



Caractérisation des oxydes d’azote dans Pincinération des OM

L’étude du comportement des émissions de CO permet
d’identifier quatre zones distinctes en fonction de I'excés dair
total.

Un excés d’air total supérieur a 1,6 est nécessaire a |'ob-
tention d’une évolution relativement stable des émissions de
CO. En dessous de cette valeur, la combustion entraine de
fortes variations des émissions de CO en fonction des excés
d’air. Les émissions de CO sont alors conséquentes.
Néanmoins, il est important de remarquer que les émis-
sions les plus faibles sont obtenues pour un excés d’air total
compris entre 1,5 et 1,6 avec un exces d’air primaire de 0,75
et 0,8.

Exceés d’air total inférieur a 1,6

Un exces d’air total supérieur a 1,6 est nécessaire a |'ob-
tention d’émissions relativement stables de CO. En dessous
de cette valeur, la combustion entraine de fortes variations
des émissions de CO en fonction des excés d’air. Les émis-
sions de CO sont alors conséquentes. Néanmoins, il est
important de remarquer que les émissions les plus faibles sont
obtenues pour un excés d’air total compris entre 1,5 et 1,6
avec un exces d’air primaire de 0,75 et 0,8.

Dans le cas de faibles excés d'air, la teneur en oxygene rési-
duel est inférieure a 8 % et est insuffisante pour que I'oxy-
dation du CO en CO, soit compléte, ce qui est en accord
avec la littérature. En effet, cette oxydation est réalisée par
réaction avec le radical O° et principalement avec le radi-
cal OH°® (CO + OH® — CO, + H°) qui proviennent des
réactions de dissociation de I'eau (O° + H,O — OH® +
OH°®) et de I'oxygeéne (H® + O, — O° + OH°).

Dans ces conditions expérimentales, I'excés d’air est inférieur
a |. Dans ce cas, la concentration en radical hydroxy est un
parameétre prédominant de la vitesse d’oxydation du CO,
Yetter & al. (1991 a et b). Or la vitesse de la réaction d’oxy-
dation du CO par le radical hydroxy est plus faible que les
vitesses d’oxydation des hydrocarbures. On peut alors
conclure que la présence d’hydrocarbures va inhiber I'oxy-
dation du CO, puisque ceux ci vont étre prioritairement oxy-
dés au détriment du CO, Glassman (1996). La conversion
du CO en CO, est ainsi retardée jusqu’a ce que les produits
de combustion et principalement les hydrocarbures soient
consommeés, Westbrook & Dryer (1984). Ce constat vient
renforcer le fait que pour un excés d’air primaire inférieur
a | (ce qui se traduit ici par un exces d’air total inférieur a
[,6) la combustion est déplacée par convection de la zone
primaire vers la zone secondaire de combustion. L'injection
d’air secondaire permet de compléter I'oxydation des hydro-
carbures pour former du CO qui n’a pas le temps d’étre
oxydé en CO,.

Une augmentation des débits comburants permet un apport
en oxygene favorisant la formation de radicaux propices a
l'oxydation du CO. De plus, la vitesse de la réaction CO +
OH® — CO, + H° devient une fonction croissante de fagon
exponentielle de la température a partir de 850°C, Glassman
(1996). L'évolution des températures de combustion montre
que, pour un exces d’air total inférieur a 1,6, les tempéra-

tures sont relativement faibles que ce soit dans la zone pri-
maire ou secondaire de combustion. Une hausse de 'excés
d’air primaire ou de I'excés d'air secondaire entraine une aug-
mentation de la concentration en oxygéne ainsi qu’une élé-
vation de la température et favorise ainsi I'oxydation du
CO dont les teneurs diminuent.

La formation du CO va donc étre limitée par les phénomenes
de transport.

Excés d’air total supérieur a 2

Les émissions de CO deviennent alors une fonction crois-
sante de I'exces dair total. Néanmoins, pour un exces d’air
total compris entre |,6 et 2, les émissions sont relative-
ment stables et inférieures & 2 mg.g"!. Dans ce cas, on
constate qu’une variation de I'excés d'air secondaire et de
I'exces d’air primaire n'a que peu d’influence sur les émis-
sions de CO.

L’exces dair primaire est alors compris entre | et |,| et per-
met de garantir une combustion en zone primaire avec suf-
fisamment d’oxygéne pour que I'oxydation des hydrocarbures
soit compléte. Le CO ainsi formé va alors étre oxydé en CO,
grace a l'injection d’air secondaire.

Une élévation de I'excés d’air primaire au dela de 2 entrai-
ne alors une augmentation des émissions de CO. Cette
évolution est dans un premier temps contraire a nos attentes
compte tenu de certains résultats rencontrés dans la litté-
rature. En effet, un accroissement de I'exces d’air induit une
hausse de la concentration en dioxygéne et en radicaux O°
et OH®, permettant I'oxydation du CO en CO,. Le com-
portement des émissions de CO s’explique alors pour
diverses raisons :

* Dans ces conditions expérimentales, la combustion au sein
du réacteur a lit fixe a contre courant se fait en conditions
semi-oxydantes, quelles que soient les zones, puisque les
teneurs en dioxygene résiduel dans les fumées sont comprises
entre 8 et 10,5 % et que I'excés d’air primaire est supé-
rieur a |. Yetter & al. (19912) montrent que dans ces condi-
tions la vitesse d’oxydation du CO est constante quelle que
soit la concentration en dioxygene et en radicaux hydroxydes
dont les concentrations sont suffisantes pour que 'oxyda-
tion des hydrocarbures et du CO ait lieu.

* L’étude préalable de linfluence des excés d’air montre
que les températures de combustion sont relativement
stables pour un excés d’air total compris entre 1,6 et 2,8.
La vitesse d’oxydation du CO est donc relativement constan-
te en fonction de la température. Dryer & Glassman (1973)
démontrent méme que sous certaines conditions, la vites-
se de la réaction CO + OH® — CO, + H° peut étre dimi-
nuée pour une température supérieure a 1000°C.

* L'augmentation des débits comburants engendre une dimi-
nution du temps de séjour des gaz de combustion (les tem-
pératures de combustion étant elles stables) et donc du
CO dans les zones de haute température ou prennent place
les réactions d’oxydation. En effet, une augmentation de
I'exces d’air (provenant d’'une augmentation des débits com-
burants) entraine des vitesses d’écoulement plus impor-
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tantes dans le réacteur. Plus I'exces d’air est grand et plus
le temps de séjour va étre court donc la teneur en CO
forte, Yetter & al. (1986).

* Glarborg & al. (1995) et Roesler & al. (1995) montrent que
la présence de NO engendre une réduction de la vitesse
d’oxydation du CO. Or, les émissions de NO augmentent
avec les débits comburants. Une augmentation des exces d’air
va ainsi ralentir les vitesses d’oxydation du CO dont les
teneurs vont croitre.

L'influence de I'air secondaire est difficile a expliciter. En
effet, pour des débits secondaires compris entre 35 a 40
Nm3.h"!, Paugmentation du débit d’air entraine une baisse
des émissions de CO alors que pour des débits de 40 a 45
Nm3.h-!, une augmentation de la teneur en CO est obser-
vée. Les tendances obtenues sont alors similaires a celles
décrites par Krakt & al. (1996) lors de leurs travaux sur I'in-
fluence de la turbulence sur I'oxydation du CO humide. En
effet, ils montrent que, dans le cas de fortes turbulence,
'oxydation du CO est dans un premier temps favorisée
puis dans un second temps inhibée par 'augmentation de la
turbulence.

Exces d’air total supérieur a 2,8
Au dela d’'un exces d’air total de 2,8, les émissions de CO
sont importantes, supérieures a 4 mg.g™'. Ces fortes émis-
sions sont dues a la réduction des températures de com-
bustion et des temps de séjour des gaz au sein des zones pro-
pices a la réduction du CO. La vitesse d’oxydation du CO
en CO, est alors plus faible.

Bilan :
A partir de la description de I'influence des excés d’air sur
la formation du CO, il est possible de déterminer les condi-
tions opératoires qui permettent de minimiser les émis-
sions de CO.
Les émissions de CO les plus faibles sont obtenues pour un
exces d'air primaire proche de 0,75 a 0,8 et un excés d’air
secondaire compris entre 0,75 et 0,85. Toutefois, on note
qu’un exces d’air total supérieur a 1,6 est nécessaire a I'ob-
tention d’émissions relativement stables. Ainsi, les conditions
permettant de garantir des émissions de CO faibles et
stables correspondent a un exces d’air total compris entre
1,7 et 2. Ainsi un exces d’air primaire de | et de |,| cor-
respondant a un débit primaire compris entre 50 et 55
Nm3.h"! avec un excés d’air secondaire variant de 0,7 3 0,9
correspondant a un débit secondaire compris entre 35 et
45 Nm3.h"! apparaissent comme les meilleures conditions
expérimentales.
Lorsque I'exces d’air total est supérieur a 2, les phéno-
meénes de transport sont extrémement rapides et la réduc-
tion du CO est dépendante des vitesses des réactions chi-
miques. Celles ci sont alors influencées par la concentration
en NO et le temps de séjour des gaz dans les zones des tem-
pératures élevées ou prennent place les réactions d’oxyda-
tion et de réduction du CO.

CONCLUSION

Deux cas apparaissent selon que I'excés d’air primaire est
inférieur ou supérieur a |, correspondant pour notre étude
a un exces d’air total de 1,6. Cette valeur particuliére cor-
respond a un changement de régime de combustion.

Dans le cas d’excés d’air primaire inférieurs a |, les tem-
pératures de combustion sont plus faibles. La combustion
en zone primaire a lieu en défaut d’oxygene. La combustion
des produits de pyrolyse se déplace vers la zone secondai-
re de combustion ou I'injection d’air secondaire permet
I'oxydation de ces produits. La combustion en zone pri-
maire est alors fortement dépendante de la vitesse de dif-
fusion de I'oxygene, tandis qu'au niveau de la zone secon-
daire, la combustion est controlée par la cinétique chimique.
Cette combustion entraine alors les plus faibles émissions
de NO mais engendre de fortes émissions de CO.

Afin d’obtenir une combustion stable avec des tempéra-
tures élevées, il est important d’avoir un exces d’air pri-
maire supérieur a |. La vitesse de dévolatilisation du com-
bustible est alors rapide. Dans ce cas, les débits permettent
de maintenir une combustion en excés d’air dans I'ensemble
du four. Pour ces conditions expérimentales, la combus-
tion est dépendante des régimes cinétiques. Les émissions
de NO augmentent alors avec les exces d'air, tandis que les
émissions de CO passent par un minimum avant de croitre
elles aussi.

Néanmoins, on note que I'excés d’air total ne doit pas
dépasser 2,8 sous peine de réduire la température de com-
bustion par des vitesses d’injection du comburant trop éle-
vées.

A partir de cette étude, on note que I'importance de 'op-
timisation des conditions d’exces d’air total et plus parti-
culierement I'importance de la répartition des airs entre
air primaire et air secondaire.

Les conditions expérimentales conduisant a la limitation
des émissions d’oxydes d’azote et de monoxyde de carbo-
ne lors de lincinération des déchets ménagers sont obte-
nues pour un exces d’air primaire compris entre | et |,| cor-
respondant a un débit primaire de 50 a 55 Nm3-h-! avec un
exces d’air secondaire variant de 0,7 a 0,8 ce qui correspond
a un débit secondaire compris entre 35 et 40 Nm3.h!  per-
mettent 'obtention de faibles émissions de CO et de NOx.

* Thomas Rogaume, Florent Jabouille, Marc Auzanneau
et Jean Claude Goudeau

Laboratoire de combustion et de détonique UPR 9028 CNRS - ENSMA -
BP 40109 - 86961 Futuroscope cedex - France.

*¥* Moussa Sougoti, Pétronille Kafando et Jean Koulidiati
Laboratoire de physique et chimie de I'environnement - Université de
Ouagadougou - UFR des sciences exactes et appliquées - Département de
physique - 03 BP 7021 Ouagadougou 03 - Burkina Faso.
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