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1. Contexte général et objectifs du projet

Les particules fines (dont le diameétre est inférieur a 2,5 um pour les PMzset a 1 um pour les PM+) et ultrafines
ou PUF (PMo,1 — Diamétre inférieur a 0,1 um), dont les effets sur la santé sont avérés sans pour autant étre
tous identifiés, sont majoritairement générées par les phénomenes de combustion, dont le chauffage au
bois [1] et le transport routier [2]. Le parc existant d’appareils domestiques de chauffage au bois inclut
principalement des appareils a blches et a granulés. Les appareils a blches constituent la majorité du parc,
mais le nombre d’appareils a granulés installés a fortement augmenté ces derniéres années. En France, selon
les chiffres SECTEN 2024, le secteur « Usage/activités des batiments », auquel le chauffage domestique au
bois contribue trés majoritairement, est a l'origine de 67 % des émissions en masse de PMzs et 82 % des
émissions en masse de PM1 [3]. Ces chiffres indiquent que I'importance du chauffage domestique au bois
dans les émissions est d’autant plus marquée que la granulométrie considérée est fine. Encore peu étudiées,
les PUF peuvent représenter une fraction importante en nombre des particules émises par le chauffage
domestique au bois [4], [5]. A 'heure actuelle, les PUF n’apparaissent pas dans les inventaires frangais
d’émissions de polluants réalisés par le Citepa, notamment du fait d’'une méconnaissance de leurs facteurs
d’émissions (FE) pour les différentes sources.

Les particules ultrafines peuvent notamment étre émises par les procédés de combustion ou formées via des
mécanismes de condensation de vapeurs organiques. Leur composition est donc principalement carbonée
(sous forme organique ou élémentaire), mais peut aussi inclure des sels minéraux. Bien que leur contribution
en masse soit négligeable, elles peuvent représenter plus de 90 % du nombre de particules émises par le
chauffage domestique au bois [6]. La faible taille de ces particules leur permet de pénétrer jusqu’au fond des
alvéoles pulmonaires et de passer dans le sang. Elles peuvent avoir des effets néfastes sur la santé (déces
prématurés, troubles cardiaques, inflammations pulmonaires, troubles de la fertilité et du développement
foetal [7], [8], [9], [10]). Il n'existe actuellement pas de valeur limite réglementaire en France et en Europe
concernant les PUF, que ce soit en termes de concentration dans I'air ambiant ou d’émission.

Toutefois, la réglementation frangaise impose depuis 2021 que les polluants atmosphériques d’intérét
national, dont les PUF, fassent I'objet d’'une surveillance spécifique. Par ailleurs, la nouvelle directive
européenne air ambiant 2024/2881 [11] impose aux Etats membres une obligation de surveillance des PUF
dans l'air ambiant. Ces évolutions réglementaires renforcent le besoin de disposer de données fiables sur les
émissions de PUF.

Des politiques publiques ont été mises en place pour réduire les émissions de polluants atmosphériques
associées au chauffage domestique au bois. Les dispositifs réglementaires et de labellisation existants pour
les appareils de chauffage domestique au bois, tels que le reglement européen Ecoconception [12] ou le label
Flamme Verte, fixent des exigences sur les émissions massiques de particules totales (TSP : total suspended
particles) sans distinction de taille, ainsi que d’autres polluants gazeux tels que le monoxyde de carbone (CO),
les oxydes d'azote (NOx) et les composés organiques volatils (COV). Par ailleurs, les améliorations
technologiques des appareils ont permis de réduire les émissions de particules fines en masse, mais leur
efficacité vis-a-vis des émissions de PUF reste inexplorée.
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Le projet PERICLES a pour objectif d’étudier les émissions de particules ultrafines issues des appareils de
chauffage domestique au bois en répondant aux questions suivantes :

e Quelles sont les technologies les plus adaptées pour caractériser les PUF émises par le chauffage
domestique au bois ?

e Comment ces PUF sont-elles produites et comment évoluent-elles ?

¢ Quels sont les impacts des caractéristiques des combustibles blches et granulés (nature, humidité) et
des conditions de combustion sur les émissions de PUF ?

¢ Quelle est I'influence de la hauteur de prélevement sur la teneur en PUF des émissions ?

2. Analyse bibliographique

Les études de la littérature sur les émissions de PUF issues du chauffage domestique au bois restent peu
nombreuses. De plus, elles ont souvent été conduites dans des conditions expérimentales différentes (technologie
des appareils de combustion, essence du bois, taux de dilution dans le protocole de mesure, protocole de
combustion, méthodologie de mesure, etc.), rendant délicate toute comparaison des résultats obtenus.

La caractérisation des PUF issues du chauffage domestique au bois requiert, a minima, de caractériser trois
grandeurs essentielles, que sont le nombre, la taille, mais également la composition chimique. Toutefois, la plupart
des études identifiées sont limitées a la taille et au nombre.

Il existe diverses maniéres de caractériser les PUF (et également les particules fines) dans les effluents de
combustion, mais toutes ont en commun la nécessité de procéder, préalablement a la mesure, a une forme de
conditionnement de I'effluent par dilution (a chaud puis a froid). En effet, les techniques de caractérisation des
particules fines et ultrafines ont souvent été développées pour la caractérisation de I'air ambiant, et sont peu
adaptées aux conditions d’humidité, de température et de concentration de polluants élevées rencontrées dans
les matrices de combustion. Le recours a la dilution permet de ramener les conditions de la matrice de combustion
a des conditions proches de celles de l'air ambiant. La dilution permet également de limiter et stabiliser les
phénomeénes de nucléation, de réagencement et condensation de particules, qui peuvent se dérouler au sein de
I'échantillon, entre le point de prélévement dans le conduit et la technique de caractérisation. La dilution en deux
étapes, a chaud puis a froid, permet de répondre a ces deux objectifs. Au cours de ces étapes de dilution, le
contrble et le suivi du taux de dilution appliqué sont essentiels a la réalisation d’'une caractérisation fiable de
'aérosol.

Les principales techniques utilisables pour caractériser les PUF sont :

L’impaction en cascade (avec ou sans détection électrique) : Elle est basée sur une séparation des particules
selon leur inertie, avec mesure en masse par pesée (via un DGI ou un DLPI) ou en nombre par détection électrique
(via un ELPI+). Ces techniques permettent de caractériser de maniére quantitative la distribution granulométrique
en masse des particules et, dans le cas de 'ELPI+, le nombre également, avec une résolution granulométrique
relativement faible et une résolution temporelle élevée. Une analyse chimique des particules collectées peut étre
effectuée aprés prélévement donnant accés a leur composition chimique quantitative.

La mobilité électrique : Elle s’appuie sur les propriétés électriques des particules (via un DMS500 ou un SMPS).
Le DMS offre un temps de réponse trés court (de l'ordre de la seconde), tandis que le SMPS présente une
résolution granulométrique supérieure a celle du DMS, mais un temps de réponse de plusieurs minutes.

La microscopie Electronique a Balayage/Transmission (MEB/MET) : Elle permet I'observation des particules
prélevées dans le conduit (via un MPS), afin d’analyser leur taille et leur morphologie. Couplée a un analyseur de
dispersion des rayons X (EDX), elle fournit des informations qualitatives sur la taille des PUF et sur leur
composition élémentaire.

Plusieurs paramétres peuvent influencer les émissions de PUF issues du chauffage domestique au bois. Les
principaux paramétres identifiés dans la littérature sont :

Le type de combustible (blaches/granulés) : Les études identifi€ées sur ce sujet ne ciblent pas nécessairement
les PUF. Seules trois études comparent les émissions de PUF issues de combustion de blches et de granulés
(poéles et chaudiéres datant d’avant 2017), dont seulement deux comparent des poéles entre eux (générations
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antérieures a 2012), et ce dans des conditions de tests différentes rendant délicate l'interprétation des résultats.
De plus, I'impact de la nature du combustible (granulés/blches) sur les émissions en nombre de particules et sur
la distribution granulométrique est difficilement dissociable de la technologie des appareils. Les résultats montrent
que les FE en nombre de particules déterminés sont de I'ordre de 10" a 10" particules.MJ-'. Par ailleurs, les
informations sur les distributions granulométriques obtenues indiquent que les PUF sont émises en quantités
importantes, indépendamment de la nature du combustible. Les systémes de combustion de blches étudiés ont
tendance a émettre davantage de PUF en nombre que ceux de combustion de granulés. Les PUF issues des
systemes de combustion de blches étudiés sont majoritairement organiques, tandis que celles issues des
systemes de combustion de granulés sont majoritairement inorganiques.

L’essence de bois : Les études sur I'effet de I'essence du bois sur les émissions de PUF et sur leur composition
chimique restent trés limitées (dont une seule identifiée sur des poéles), ce qui rend difficile I'établissement de
conclusions robustes. L’essence de bois (blches ou granulés) peut affecter la composition chimique des PUF.
Une étude montre que, pour les granulés, I'essence de bois n’affecte pas les émissions de PUF en nombre et en
masse, mais pourrait influencer leur composition chimique. Pour le poéle a bliches étudié, 'essence de bois peut
affecter a la fois les émissions en nombre et en masse des PUF ainsi que leur composition chimique. Pour les
blches, c’est un parametre complexe, car il est difficile de dissocier I'effet propre de I'essence de bois de celui du
déroulement de la combustion, les appareils étant généralement optimisés pour un type d’essence donné
(principalement des feuillus en France). L'utilisation d’'une essence non adaptée peut ainsi dégrader la qualité de
la combustion et influencer les émissions de PUF.

L’humidité du combustible : Une seule étude traitant de I'influence de ce paramétre sur les émissions de PUF
est identifiée. Les résultats de cette étude montrent qu’une biche trés humide (31 %) dégrade fortement la
combustion et les émissions associées, notamment celles de particules en masse, mais n’affecte que trés
faiblement les PUF en nombre. Ce résultat reste a confirmer.

Génération de I'appareil : Peu d’études se sont intéressées a l'effet des différentes générations de systémes de
chauffage domestique au bois sur les émissions de PUF. Seules trois études réalisées sur des appareils antérieurs
a 2012 ont été identifiées. Elles montrent une tendance a 'augmentation de la contribution relative des PUF au
nombre total de particules pour les générations les plus récentes antérieures a 2012, mais il reste difficile de
conclure sur les nombres absolus émis. Aucune donnée quantitative n’est disponible concernant la composition
chimique des PUF émises par ces différentes générations d’appareils. Les autres études existantes ne fournissent
pas de données spécifiques aux PUF et ne montrent aucune tendance quant a l'effet de la génération des
appareils sur le nombre total de particules émises.

En plus des paramétres préecédemment cités, d’autres peuvent affecter les émissions de PUF. Pour une méme
génération d’appareils, la technologie de I'appareil peut jouer un réle important dans les émissions de PUF, mais
aucune tendance générale quant a I'impact observé n’a été mise en évidence.

Le régime de fonctionnement (charge avec débits d’air adaptés) constitue également un paramétre influant les
émissions de PUF : la contribution relative en nombre des PUF semble diminuer lorsque le régime de
fonctionnement est réduit, bien que cette tendance ne soit pas systématiquement observée dans I'ensemble des
études. En outre, un fonctionnement a plein régime induit des émissions de particules en masse plus faibles, mais
avec une contribution relative des PUF plus élevée. 2

Ces observations montrent que les données disponibles restent parcellaires, car limitées a un trop faible nombre
d’études réalisées dans des conditions différentes ; elles ne permettent pas d’établir des tendances robustes quant
aux facteurs d’influence des émissions de PUF issues des poéles a buches et granulés.

Pour pallier ces manques, il est nécessaire :

o De tester les appareils (anciens vs performants) dans des conditions de combustion comparables et
représentatives d’'un usage réel des appareils de combustion (prise en compte des phases transitoires,
allure réduite etc.), en appliquant des protocoles de mesure et de prélévement harmonisés ;

e Que les études traitent des caractéristiques physiques et chimiques des PUF ;

e Et qu'elles couvrent une plus grande variété de technologies d’appareils, y compris les technologies les
plus récentes.
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3. Matériels et méthodes

La métrologie utilisée pour la caractérisation des PUF dans le projet PERICLES combine des mesures de la
distribution granulométrique en nombre plutdét qu’en masse, la nécessité de diluer en amont des mesurages, ainsi
que des analyses de la morphologie et de la composition chimique des particules émises.

Bancs d’essai et poéles utilisés : Les essais ont été menés sur deux plateformes différentes (Figure 1). Le banc
d’essai du LNE, utilisé pour réaliser les tests avec le poéle a granulés, et le banc d’essai des foyers domestiques
de I'Ineris, utilisé pour les tests avec le poéle a blches. Sur les deux installations, le conduit d’évacuation des
fumées est thermiquement isolé afin d’éviter tout refroidissement de I'effluent et un ventilateur de tirage assure
une dépression adaptée au fonctionnement de I'appareil. Le poéle a granulés testé (LNE) est un appareil neuf
(2021) de puissance nominale de 10 kW, tandis que le poéle a blches (Ineris) est labellisé Flamme Verte 7 étoiles
(2017) et présente une puissance nominale de 7 kW.
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Figure 1 : Représentation schématique du banc d’essai du LNE utilisé pour I'appareil a granulés (a gauche) et du
banc d’essai de I'lneris utilisé pour I'appareil a bdches (a droite)

Hauteurs des points de préléevement : Afin d’étudier I'évolution des particules dans le conduit, les essais sur les
deux bancs ont été réalisés a trois hauteurs de prélevement différentes sur le conduit d’évacuation des fumées.
Ces hauteurs sont notées 4D (conformément a la norme NF EN 16510), 8D (selon le protocole BeReal ') et 12D,
ou D correspond au diamétre interne du conduit (80 mm pour le LNE et 150 mm pour I'Ineris). Ces hauteurs sont
mesurées en aval du coude sur le banc LNE, et directement en sortie de foyer sur le banc Ineris (Figure 1).

Caractérisation des émissions : Les émissions de gaz de combustion (O2, CO et COz2) ont été caractérisées en
continu sur les deux bancs. La distribution en taille et en nombre des particules a été mesurée en continu sur les
deux installations a I'aide d’un spectrométre de mobilité électrique DMS500 (5 nm—1 pm). Sur le banc Ineris, cette
mesure a été complétée par un impacteur électrique basse pression ELPI+ (6 nm—10 ym), permettant une
caractérisation granulométrique basée sur le diamétre aérodynamique. Des prélévements ponctuels d’aérosols
ont également été réalisés a l'aide de préleveurs MPS, en vue d’analyses par microscopie électronique (MEB ou
MET couplée a 'EDX). Sur le banc de I'lneris, des prélévements supplémentaires sur filtres a I'aide d’'un impacteur
gravimétriqgue haut débit (DGI) ont été effectués lors de certains essais, puis suivis d’analyses chimiques
quantitatives de la composition des particules PMo2 (EC/OC, ions, métaux).

Dilution des effluents : Pour la caractérisation des émissions particulaires, des systémes de dilution a deux
étages ont été mis en ceuvre sur les deux bancs, comprenant un premier étage de dilution a chaud suivi d’'un
étage de dilution a température ambiante. Cette configuration permet de limiter les phénoménes de condensation

1 BeREal Project, Deliverable 7.1,
https://www.google.com/url?sa=t&rct=j&q=&esrc=s&source=web&cd=&cad=rja&uact=8&ved=2ahUKEwj6wp7t9fmSAxWBaqQEHbweDHQQFnoECBwWQA
Q&url=https%3A%2F%2Fwww.tfz.bayern.de%2Fmam%2Fcms08%2Ffestbrennstoffe%2Fdateien%2Fd7.1 documentation_and evaluation of field data
demonstration.pdf&usg=A0vVawluWjXURJppSEaBpM8OmETy&opi=89978449
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https://www.google.com/url?sa=t&rct=j&q=&esrc=s&source=web&cd=&cad=rja&uact=8&ved=2ahUKEwj6wp7t9fmSAxWBaqQEHbweDHQQFnoECBwQAQ&url=https%3A%2F%2Fwww.tfz.bayern.de%2Fmam%2Fcms08%2Ffestbrennstoffe%2Fdateien%2Fd7.1_documentation_and_evaluation_of_field_data_demonstration.pdf&usg=AOvVaw1uWjXURJppSEaBpM80mETy&opi=89978449
https://www.google.com/url?sa=t&rct=j&q=&esrc=s&source=web&cd=&cad=rja&uact=8&ved=2ahUKEwj6wp7t9fmSAxWBaqQEHbweDHQQFnoECBwQAQ&url=https%3A%2F%2Fwww.tfz.bayern.de%2Fmam%2Fcms08%2Ffestbrennstoffe%2Fdateien%2Fd7.1_documentation_and_evaluation_of_field_data_demonstration.pdf&usg=AOvVaw1uWjXURJppSEaBpM80mETy&opi=89978449

et de re-volatilisation des espéces semi-volatiles et de protéger les instruments de mesure. Les taux de dilution
ont été vérifieés expérimentalement a partir des mesures de CO: effectuées dans I'effluent brut, dans I'air de dilution
et dans I'effluent dilué.

Caractérisation des combustibles : Une phase préalable de caractérisation des combustibles a été réalisée
avant les essais de combustion. Au total, quinze combustibles ont été analysés : sept types de granulés différents,
présents sur le marché national ; huit blches de hétre (avec écorce et sans écorce) ; deux blches densifiées. Les
sept types de granulés présentent des caractéristiques similaires, et trois granulés ont été sélectionnés pour la
suite de I'étude : le granulé présentant la meilleure qualité (pouvoir calorifique supérieur le plus élevé et teneur en
cendres la plus faible) ; le granulé présentant la proportion de feuillus la plus élevée ; le granulé présentant la
teneur en carbone la plus faible.

Protocole de combustion : Les protocoles de combustion sont des adaptations du protocole BeReal.

Le protocole d’essais granulés (Figure 2) comprend un allumage a froid (Phase 1a — 100 %), une phase a
puissance réduite (Phase 1b — 20 %), un démarrage a chaud (Phase 2 — 100 %) et une phase a puissance
intermédiaire (Phase 3 — 60 %).

Figure 2 : Protocole BeReal adapté pour I'appareil a granulés

Pour le poéle a blches, le protocole (Figure 3) inclut une phase d’allumage a froid (3 kg de bois), suivie de
plusieurs charges réalisées a allure nominale (1,5 a 2 kg de bois), puis de charges en allure réduite, cette derniére
étant obtenue par la réduction des apports d’air pour une méme quantité de combustible introduite. Le passage
d’'un essai a l'autre se fait lorsque le bois est entierement consommeé, qu’il ne reste plus visuellement de flamme
dans le foyer, que la teneur en CO: atteint maximum 4 %, et qu’'une réserve suffisante de braises est atteinte (lit
de braises d’environ 3 cm).

beReal - Firewood room heater - Measurement cycle

m“- m‘“ n" P | e .‘-Emhndm
3 Faralicad | Parsal ioed fanil T, = BE'T)

Constant measurement of:
o Guascys (he gas aomp gt FGQC: O, COu. CO, DGC and NO, smassiars
+ Flue gis valncily v
+ Flue gas iemperatire Ty al FGC positian and T, at velocity measumman! pasition,
ambient smparalung T, (Megsired with themoooupls; ot T, and T; aenirally placed in fue gos pips)
Discontinuodws gravimetric P measurement during batch 1,3, 5 and T

Constant controfled fiue gas draught (Ap): 12 Pa £ 2 Pa

Figure 3 : Protocole BeReal adapté pour les appareils a bdches
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Lors des essais réalisés sur les deux plateformes, la vitesse du ventilateur est ajustée manuellement afin de
maintenir le tirage a 12 + 2 Pa. Les essais ont été conduits principalement a la hauteur 8D, pour laquelle quatre
types de blches et trois types de bois granulés ont été étudiés, avec trois jours de répétition par type de
combustible. Les hauteurs 4D et 12D ont fait 'objet d’essais complémentaires, limités a un type de bois pour les
blches et un type de bois granulés, également répétés sur trois jours pour chacune de ces positions.

Exploitation des données sous forme de facteurs d’émission : Afin de comparer les émissions particulaires
des différents combustibles et des différentes configurations de fonctionnement des appareils de combustion, des
facteurs d’émission ont été calculés. Ces facteurs, exprimés en nombre de particules par mégajoule (#.MJ-),
permettent de rapporter les émissions en nombre de PM+ et de PUF a I'énergie entrante dans le poéle.

lls sont calculés selon I'’équation suivante :

B C xD,
"~ PCI x 1000 x M,

FE

Ou « C » est la concentration en nombre de particules PM1 ou PUF dans les fumées (particules.m3), « D, » le
débit volumique des fumées (m3.h''), « M, »la masse brute de combustible consommée par heure (kg.h-")
et « PCI » le pouvoir calorifique inférieur du combustible brut (kJ.kg-'). Le facteur 1000 permet la conversion de
'énergie de kd en MJ.

4. Principaux résultats

4.1 Résultats obtenus avec le poéle a granulés

Les essais ont été réalisés sur le banc d’essai du LNE en utilisant trois granulés différents : deux composés a
100 % de résineux (granulés 1 et 3) et un composé d'un mélange (80 % feuillus — 20 % résineux, granulé 2). Les
mesures par DMS500, ainsi que les mesures des gaz de combustion, ont été effectuées en continu pendant la
journée d’essai. Les prélevements MPS n’ont été réalisés que sur une seule des trois journées pour chaque type
de granulé (un prélévement par niveau de puissance).

Données temporelles : Lors des essais, les profils temporels d’émissions de gaz et de particules ont montré des
tendances similaires pour les paramétres mesurés (CO, COz2, Oz, nombre de particules PM1 et PUF dans les
fumées) entre les différentes journées d’essais, pour les trois types de granulés et aux trois points de prélévement.
Les évolutions temporelles observées mettent en évidence une forte dépendance des émissions particulaires aux
conditions de fonctionnement de I'appareil, en particulier au niveau de puissance. Les émissions en nombre de
particules varient de maniére significative entre les différentes phases du protocole, notamment lors des phases
transitoires de démarrage, d’extinction et de changement de puissance.

Les distributions granulométriques mesurées montrent que la contribution des PUF au nombre de particules PM1
varie entre 83 et 91 % selon les phases de fonctionnement et les combustibles étudiés. Les granulométries
observées sont différentes en fonction des niveaux de puissance du poéle (Figure 4). Les phases de
fonctionnement a puissance nominale, qu’il s’agisse d’'un allumage a froid (phase 1a) ou a chaud (phase 2),
présentent des distributions granulométriques similaires, stables dans le temps et centrées autour de 60 nm. La
phase de fonctionnement a puissance intermédiaire (phase 3) montre également une distribution monomodale
similaire. La phase a puissance réduite (phase 1b) présente une distribution centrée a 60 nm mais avec un
étalement marqué vers les grands diamétres, ainsi qu’une dispersion temporelle importante, liés aux phénoménes
d’instabilité. Ce phénoméne peut s’expliquer par une combustion ponctuellement sous-ventilée (chute de granulés
par paquets, sans modification du niveau d’alimentation en air), conduisant a une combustion incompléte et a la
génération de grandes quantités de matiére organique imbrilée, qui se condensent en aval sous forme de
particules.
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Figure 4 : Distribution granulométriques moyennes par phases — Granulé 1 — Prélevement a 8 diamétres en aval
— Essai n°3 — De gauche a droite et de haut en bas : Phase 1a (Puissance 100 %) — Phase 1b (Puissance
20 %) — Phase 2 (Puissance 100 %) — Phase 3 (Puissance 60 %)

Facteurs d’émission : Les facteurs d’émission en nombre de particules PM+, exprimés en moyennes journaliéres
dans les fumées, pour les trois types de granulés testés varient entre 8 x 10'3 #£MJ" et 1 x 10" #.MJ-! (mesures
réalisées a 8D) et sont comparables aux données issues de la littérature, qui rapportent des valeurs comprises
entre 10" et 10" #.MJ-" [13], [14], [15].

La comparaison des facteurs d’émission en nombre de particules PM+ et de PUF obtenues sur trois essais, pour
les différents granulés testés et pour chaque phase de combustion, montre que le niveau de puissance du poéle
a granulés est le principal facteur d’influence des émissions de particules en nombre : le fonctionnement du poéle
a puissance réduite (environ 20 % de la puissance nominale) conduit aux facteurs d’émission en nombre les plus
élevés, pour les PM1 comme pour les PUF (Figure 5). Par ailleurs cette phase se distingue par une plus grande
variabilité temporelle des émissions associée avec des instabilités de la combustion. Ces instabilités
s’accompagnent d’'une modification transitoire de la distribution granulométrique, avec I'apparition d’'un second
mode autour de 200 nm.

Figure 5 : Facteurs d’émission en nombre par phases — Poéle a granulés — Particules PM; (a gauche) et PUF (a
droite)
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Les propriétés des granulés ne semblent pas avoir d’effet significatif sur les émissions en nombre de PM1 et de
PUF. En effet, les différences observées entre les trois types de granulés testés sont faibles. Les granulés
présentent des caractéristiques physico-chimiques proches, notamment en termes d’humidité, de pouvoir
calorifique et de teneur en cendres, ce qui explique I'absence d’effet marqué du combustible sur les émissions de
PUF dans cette étude.

L’influence de la hauteur du point de prélevement a été étudiée en réalisant des essais a des distances de 4, 8 et
12 diametres en aval du coude du conduit de fumée. Les résultats montrent que le déplacement du point de
prélévement vers I'aval conduit a une diminution progressive des facteurs d’émission en nombre de PM1 et de
PUF. En revanche, les distributions granulométriques mesurées a ces différentes hauteurs restent comparables
en termes de diamétre modal, ce qui suggére que la diminution du nombre de particules est principalement liée a
des mécanismes de dépbt sur les parois du conduit plutét qu'a des phénoménes de croissance sélective des
particules.
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Figure 6 : Comparaisons des distribution granulométriques mesurées a 4 (gauche) et 12 (droite) diamétres en
aval — Poéle a granulés — Granulé 1. Avec Phase 1a (Puissance 100 %) — Phase 1b (Puissance 20 %)
— Phase 2 (Puissance 100 %) — Phase 3 (Puissance 60 %)

Les observations réalisées par microscopie électronique sur les particules émises par le poéle a granulés mettent
en évidence trois catégories principales de particules : cendres volantes (structure en plaquettes, composition
majoritairement minérale), particules de suies (agrégats de particules primaires de 20nm), particules
majoritairement organiques (gouttelettes de 20 nm a quelques micromeétres, majoritairement C et O, présence de
K et S possibles). Les gouttes sont difficiles a étudier avec 'EDX, en particulier les plus fines ; car le faisceau de
rayons X tend a les disperser, voire a les évaporer. Aucune différence marquée de morphologie, de taille ou de
composition élémentaire n’a été observée en fonction du type de granulés, du point de prélévement ou de la phase
de combustion.

4.2 Résultats obtenus avec le poéle a biches

Les essais ont été réalisés sur le banc d’essai de I'lneris en utilisant quatre types de blches différents : blches
de hétre avec et sans écorce a une humidité d’environ 15 %, blche densifiée A (vendue comme 100 % bois sans
écorce) et blche densifiée B (vendue comme 100 % bois a partir de copeaux, sciures et connexes industriels de
pin maritime), toutes deux a une humidité de 10 %. Les mesures par DMS500 et ELPI+, ainsi que les mesures
des gaz de combustion, ont été effectuées chaque jour. Les prélevements DGI et MPS ont été réalisés le troisieme
jour pour chaque type de bois. Aucun prélevement DGI n’a été effectué pour les essais réalisés a 4D et 12D.

Données temporelles : Tout d’abord, les résultats en nombre de particules, obtenus avec les deux instruments
ELPI+ et DMS500 ont montré un bon accord : profils temporels similaires et ordres de grandeur comparables et
ce malgré des principes de mesure différents mis en ceuvre par ces deux instruments.

Les essais réalisés sur le poéle a blches mettent en évidence une variabilité temporelle des émissions plus
marquée que pour le poéle a granulés. Les profils temporels des concentrations en gaz et en particules montrent
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une forte sensibilité des émissions aux différentes phases de combustion, en particulier a la phase d’allumage et
aux phases de rechargement en combustible.

La phase d’'allumage est la plus émissive en nombre de PM1 dans les fumées (Figure 7). Cette phase est
caractérisée par un pic d’émission important, d’'une durée de dix a vingt minutes, associée a une combustion
initialement dégradée dans une chambre de combustion encore froide. Au cours de cette phase, la contribution
des PUF au nombre de PM; reste significative (42 a 66 %), mais elle est plus faible que lors des phases de
fonctionnement a allures nominale ou réduite (65 a 93 %) en raison de la présence accrue de particules de
diamétre supérieur a 100 nm.

Lors des phases de fonctionnement a allure nominale, les émissions en nombre de particules sont dominées par
les PUF (Figure 7). Les distributions granulométriques sont généralement monomodales, centrées autour d’'un
diameétre de I'ordre de 20 nm. Des pics ponctuels de particules de diameétre compris entre 100 et 300 nm sont
observés dans les premiéres minutes suivant le rechargement du foyer, avant que les émissions ne se stabilisent.

Les phases de fonctionnement a allure réduite présentent des profils d’émission globalement comparables a ceux
observés a allure nominale, mais avec une plus grande variabilité temporelle (Figure 7). Le démarrage de la
combustion est plus lent et peut nécessiter une ouverture des arrivées d’air. Les distributions granulométriques
restent dominées par les PUF, mais montrent parfois un étalement vers les diamétres plus élevés.
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Figure 7 : Variation de la granulométrie instantanée au cours des différentes phases de combustion (a gauche) et
distribution granulométrique moyenne (a droite), lors des essais réalisés avec du bois de hétre avec
écorce.

Facteurs d’émission : Les moyennes journaliéres des facteurs d’émission en nombre de PM+ varient entre
2,5x 10" et 3,4 x 10" #£.MJ-1, avec des valeurs légerement supérieures pour les deux lots de bliches densifiées
par rapport aux baches de hétre. Comparées aux données de la littérature, ou les facteurs d’émission pour les
poéles a blches sont généralement comprises entre 102 et 10" #.MJ™" ([13], [15], [16], [17], [18], [19]), les valeurs
mesurées dans cette étude s’inscrivent dans la limite inférieure de I'intervalle rapporté.

La comparaison des facteurs d’émission en nombre de PM+ et de PUF obtenues sur trois essais, pour les différents
types de buches testés et pour chaque phase de combustion, montre que la phase d’allumage est la plus émissive
en nombre de PM1 (Figure 8). Les facteurs d’émission a I'allumage sont 1,4 a 1,8 fois plus élevés que les facteurs
d’émission en allures nominales ou réduites. Lors de cette phase, la contribution relative des PUF aux PM+ baisse,
cependant il n’est pas observé de diminution du nombre de PUF en valeur absolue, mais plutét une augmentation
des particules de diamétre > 100 nm. Aucune différence significative n’est observée entre les allures nominales
et réduites concernant le nombre moyen de particules émises (PM+ et PUF).
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Les comparaisons entre les différents types de blches (Figure 8) montrent que les facteurs d’émission en nombre
sont du méme ordre de grandeur pour les quatre combustibles étudiés lors des phases nominales et réduites. En
revanche, lors de la phase d’allumage, les blches densifiées émettent davantage de particules que les bliches
de hétre (Figure 8), soit 1,2 a 1,4 fois plus en PM1 et 1,8 a 2,1 fois plus en PUF. Cette différence pourrait étre liée
a des pics ponctuels d’émission observés lors de I'ouverture soudaine des blches densifiées au cours de la
combustion.
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Figure 8 : Facteurs d’émission en nombre par phases — Poéle a bldches — Particules totales PM; (a gauche) et
PUF (a droite)

L’effet de la hauteur du point de prélevement est marqué pour le poéle a bldches (Figure 9). L’éloignement du
point de prélevement dans le conduit s’accompagne d’une diminution du nombre de particules mesurées (PM1 et
PUF). Les distributions granulométriques évoluent également avec la hauteur de prélevement, avec un
déplacement progressif vers des diameétres plus élevés, traduisant des phénoménes de coagulation et de
condensation au cours du transport des fumées, sans toutefois exclure la possibilité d’'une perte de matiére sur
les parois du conduit.
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Figure 9 : Evolution de la granulométrie en fonction du point de prélévement d’aérosols

Les observations de microscopie électronique réalisées sur les particules émises par le poéle a bliches montrent,
comme pour le poéle a granulés, la présence de particules majoritairement organiques sous forme de gouttelettes,
associées a des particules de suie et a des particules inorganiques en plus faible proportion.

L'utilisation de I'impacteur DGI associé a I'analyse chimique au laboratoire, bien que limitée a la caractérisation
de la fraction PMo2 permet de compléter les observations microscopiques. En effet, il s’agit d’'une technique
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quantitative donnant accés aux fractions organique et inorganique de I'aérosol compensant ainsi les limitations
associées a l'utilisation de I'observation par microscopie électronique. La caractérisation chimique des PMo2 par
impaction DGI et analyses chimiques, dans les conditions de réalisation des essais, a montré que la majorité des
composés analysés présente des valeurs supérieures aux limites de quantification, confirmant la faisabilité de la
stratégie de prélévement et d’échantillonnage pour I'étude des PMo,2, tout en mettant en évidence certaines limites
liées aux blancs et a la sensibilit¢ analytique, et la nécessité d’adaptations méthodologiques futures afin
d’améliorer la capacité de détection des composés présents a de plus faibles concentrations. L’analyse des
échantillons de PMo2 indique que le carbone est majoritairement présent sous forme organique, quels que soient
l'allure de combustion et le type de blche utilisé, avec des niveaux plus élevés a l'allumage et en allure réduite.
La fraction organique des PMo2 est plus élevée que la fraction inorganique. Les métaux les plus abondants sont
le fer et 'aluminium ; parmi les cations, le potassium est le plus abondant; pour les anions, le sulfate est le plus
représenté.

4.3 Comparaison des émissions des poéles a biches et a granulés

La comparaison des émissions entre les deux appareils (poéle a granulés et poéle a biches), montre que les
émissions de PUF sont du méme ordre de grandeur (de I'ordre de 103 #£.MJ").

Le poéle a granulés présente toutefois des facteurs d’émission trois a quatre fois plus élevés que le poéle a
blches. En revanche, le poéle a blches émet des particules plus fines, avec un mode centré autour de 20 nm,
tandis que le poéle a granulés présente un mode centré autour de 60 nm. Par ailleurs, les émissions du poéle a
blches présentent une évolution granulométrique plus marquée dans le conduit, indiquant que les processus de
formation et de croissance des PUF se poursuivent au-dela de la chambre de combustion. Ce résultat est propre
aux deux appareils évalués et aux conditions de combustion et de mesure dans lesquelles ils ont été testés, et ne
peut pas étre considéré comme représentatif des émissions de PUF issues de I'ensemble des poéles a bliches et
granulés. Certaines observations peuvent en effet aussi s’expliquer par les caractéristiques propres aux appareils,
notamment la présence d’un échangeur de chaleur dans le poéle a granulés et les différences de configuration du
point de prélévement, qui influencent le refroidissement des fumées et favorisent la condensation et la croissance
des PUF. Il est également important de mentionner que les deux appareils ont été testés sur deux plateformes
différentes, exploitées par des équipes différentes et équipées de matériels de mesure différents, bien que basés
sur la méme technologie de mesure et le méme modéle d’'instrument pour les PUF. Ainsi, la comparaison entre
blches et granulés ne refléte pas uniquement I'effet du combustible, mais également les différences de conception
et de fonctionnement des appareils et des plateformes de mesure, ce qui limite toute comparaison directe entre
ces deux systémes.

5 Conclusions et perspectives

Le projet PERICLES a tout d’abord permis d’identifier les technologies adaptées a la mesure des particules
ultrafines émises par les appareils de chauffage domestique au bois. Le projet souligne I'importance de recourir
a une métrologie adaptée aux particules ultrafines, combinant une étape de dilution dans des conditions
contrbélées, des mesures en nombre, des distributions granulométriques, des profils temporels et des analyses
physico-chimiques.

Les granulométres DMS500 et ELPI+ ont montré leur utilité au cours des essais, car leur temps de réponse court
permet de détecter les instabilités liées au comportement du combustible (chutes irrégulieres de granulés,
ouverture des blches densifiées). Il est probable qu’un appareil a temps de réponse plus long (type SMPS) n’aurait
pas permis de repérer ces phénoménes, dont le temps caractéristique est de I'ordre de la dizaine de secondes.

La sensibilité granulométrique du DMS500 est suffisante au vu des granulométries rencontrées. Les mesures
réalisées par les deux appareils (DMS500 et ELPI+) sur un méme essai (poéle a blches) donnent des résultats
trés proches : profils temporels similaires et ordres de grandeur comparables, et ce malgré les principes de mesure
différents mis en ceuvre par ces deux instruments.

Le préleveur MPS permet d’accéder a des informations qualitatives sur la morphologie et la composition
élémentaire via la microscopie électronique et le dispositif EDX.
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Trois catégories de particules couramment rencontrées dans les effluents issus de la combustion du bois ont été
observées :

o Les gouttelettes majoritairement organiques, les plus présentes sur les grilles ;
e Les particules de suie, constituées de carbone élémentaire, moins nombreuses ;

e Les cendres volantes, comprenant de nombreuses espéces minérales, trés peu nombreuses.

Aucune différence notable n’a été observée entre les particules en fonction du type de combustible, de I'appareil
utilisé, du régime de fonctionnement ou de la distance de prélévement par rapport a la sortie du poéle. Néanmoins,
'analyse élémentaire par EDX est limitée aux particules solides, car les gouttelettes ne résistent pas au faisceau
de rayons X. L'impacteur DGI permet de contourner cette difficulté et de compléter les observations
microscopiques, en donnant accés a d’autres moyens expérimentaux, notamment d’analyse chimique quantitative
(par exemple ICP-AES, analyse EC-OC), mais ne permet pas de sélectionner spécifiquement les PUF (diameétre
de coupure de 200 nm).

Le projet PERICLES met en évidence que les particules ultrafines constituent une fraction dominante des
émissions particulaires en nombre issues du chauffage domestique au bois, pour les deux poéles étudiés
(granulés et blches). Les conditions de fonctionnement influencent fortement les émissions. Ainsi, pour le
poéle a granulés, le fonctionnement a puissance réduite conduit a des émissions élevées de PUF et de PM1 en
nombre, en raison d’'une dégradation des conditions de combustion. Pour le poéle a blches, la phase d’allumage
est la plus émissive en nombre de PM1 ; durant cette phase, le nombre absolu de PUF ne diminue pas, mais les
émissions de particules de diameétre supérieur a 100 nm augmentent, ce qui fait baisser la contribution du nombre
de PUF au nombre de PM1 émises.

En revanche, pour un type de combustible donné (biche ou granulé), I'influence de ses caractéristiques
(essence de bois pour les granulés, blche naturelle avec ou sans écorce ou blche densifiée) sur les émissions
de PUF est limitée.

Concernant les granulés présentant des propriétés physicochimiques similaires, aucune influence significative sur
les émissions de PUF n’a été observée.

Les comparaisons entre les différents types de blches étudiées montrent que les facteurs d’émission en nombre
de PM1 et de PUF sont du méme ordre de grandeur pour les phases de fonctionnement nominale et réduite. En
revanche, lors de la phase d’allumage, les blches densifiées émettent un nombre de PM1 et de PUF plus élevé
que les blches de hétre.

Les résultats montrent également que la position du point de prélévement influence les émissions mesurées.
Pour le poéle a blches, des réductions de 45 % et de 62 % des quantités de PM1 et de PUF mesurées sont
respectivement observés a des distances de 4 et 12 diamétres de conduit. Avec les deux appareils, I'éloignement
du point de prélévement entraine une diminution du nombre de PM+1 et de PUF associée, dans le cas du poéle a
blches, a un décalage de la granulométrie vers des diamétres plus élevés. Ces observations soulignent la
difficulté de comparer les résultats entre appareils et entre études lorsque les configurations de prélévement
différent.

Des travaux complémentaires sont nécessaires afin d’approfondir la connaissance de la composition chimique
des PUF en 'associant a des approches biologiques intégrant les effets toxicologiques du mélange, en particulier
a I'échelle moléculaire. Pour garantir une bonne comparabilité des résultats obtenus, il sera nécessaire de tester
les appareils (anciens vs performants) dans des conditions de combustion analogues et représentatives d’'un
usage réel des appareils de combustion (prise en compte des phases transitoires, allure réduite etc.), en
appliquant des protocoles de mesure et de prélévement harmonisés. Il apparait également pertinent de poursuivre
les investigations sur le devenir des particules ultrafines aprés leur émission, en étudiant leur vieillissement et
leurs transformations physico-chimiques dans 'atmosphére. Enfin, I'étude de combustibles plus diversifiés ainsi
que de technologies et de générations d’appareils supplémentaires permettrait de renforcer la robustesse des
conclusions du présent projet et d’améliorer la compréhension globale des émissions de PUF du chauffage
domestique au bois.
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RESUME

Les particules ultrafines (PUF, diamétre < 100 nm) présentes dans l'air constituent un enjeu majeur de santé
publique. Bien que leur contribution massique aux émissions de PMzs et de PM1 soit négligeable, elles peuvent
dominer les émissions en nombre de particules issues du chauffage domestique au bois.

Les objectifs de ce projet sont d’identifier les techniques adaptées a la mesure des émissions de PUF des appareils
de chauffage domestique au bois et d’étudier les parameétres influengant ces émissions, grace a des essais
réalisés sur deux appareils récents (poéles a blches et a granulés) avec des protocoles simulant un usage réel.

Les résultats montrent que :

e Les PUF dominent les émissions en nombre de PM1 pour les deux poéles étudiés ;

e Les émissions de PUF en nombre sont du méme ordre de grandeur ;

e Le type de combustible exerce une influence limitée sur les facteurs d’émission en nombre de PUF et de
PMq;

e La caractérisation des émissions de PUF nécessite non seulement leur caractérisation physique (taille et
nombre), mais également leur caractérisation chimique.

Des travaux complémentaires sont nécessaires pour approfondir la caractérisation des PUF émises par le
chauffage domestique au bois. L’étude d’'une plus grande diversité de technologies et de générations d’appareils
dans des conditions de combustion et de mesure comparables, permettrait de renforcer la robustesse des
conclusions de cette étude.
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