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1. Position du probléme et objectifs

Les métaux lourds se caractérisent par leur
persistence, leur toxicité et leur pouvoir d'accumu-
lation dans le milieu naturel. C'est pourquoi leurs
eémissions dans ['air, I'eau et le sol peuvent entrai-
ner a long terme un danger pour I'environnement.

(*) Institut Franco-Allemand de Recherche sur I'Environne-
ment (DFIU/IFARE), Hertzstr. 16, 76187 Karlsruhe, Al-
lemagne.
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ABSTRACT

The emissions of the heavy metals As, Cd, Cr, Cu,
Hg, Ni, Pb, Se, V, and Zn into the air, water, and by-pro-
ducts, caused by stationary combustion plants in Baden-
Wurtemberg (Germany) and Alsace (France) are asses-

-sed. The main ‘:emphasis of the study is on the

development of an adequate, process specific taol allo-
wing fo determine multi-media heavy metal emissions by
bottom ash or slag, filter ash, by-products of the fiue gas
desulphtirisation device (FGD by-products), and flue gas
from the use of fossil fuels in, Baden-Wurtemberg and
Alsace. The heavy metal mass streams are analysed
systematically with regard to fuel composition, boilertype,
operation mode and flue gas treatment devices to define
representative: plants with regard o the partitioning of
heavy metal sireams. For these represeniative plants,
pattition factors, which characterise the distribution of
heavy metals between flue gas and by-products, are
determined. The emission faclors are derived from the
partition factors and the heavy metal concenirations in
the fuels used. Then, the emission factors ale associated
with data on emission sources refering to the configura-
tion of combustion installations and activity data {annual
consumption of fuel) to assess the heavy metal emissions
in the study region. Heavy melal emissions through bot-
torn ash, filter ash, FGD by-products and flue gas as well
as heavy metal deposition in plants are assessed for the
sectors « public powerplants », « industrial combustion »
and'« domestic heating » for the base year 1992. The
results are available for Baden-Wuriemberg and Alsace
for each heavy metal, sector, emission pathway; and
combustion technigue.

De plus, ils peuvent étre transportés dans I'atmo-
sphére sur de longues distances et se déposer
dans des régions éloignées du lieu d’émission tel-
les que ['Arctique [1].

La production d'énergie a partir des combusti-
bles fossiles représente une source importante
d’émissions de métaux lourds, non seulement par
les rejets dans I'atmosphére, mais aussi par les
différents effluents des installations de combustion
tels que les cendres sous chaudiére, les cendres
filtrées et les résidus issus de la désulfuration des
gaz de combustion. La répartition des flux de mé-
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taux lourds entre les différents effluents dépend
des caractéristiques de ['installation et du combus-
tible, et requiert une approche spécifique pour cha-
que type d'installation. Les facteurs d’émission dis-
ponibles dans la littérature ne concernent
généralement que les émissions atmosphériques
et ne sont que faiblement documentés. Leurs limi-
tes de validité en fonction du type d'installation ne
sont souvent pas précisées.

L'étude présentée a pour objet la réalisation
d'un bilan intégré des émissions des métaux
lourds' As, Cd, Cr, Cu, Hg, Ni, Pb, Se, VetZna
travers les fumées et les résidus issus des installa-
tions de combustion fixes du Bade-Wurtemberg et
de I'Alsace. Le bilan est établi a partir d’'une modé-
lisation de la distribution des métaux lourds entre
les fumées et les résidus solides et liquides prenant
en compte les caractéristiques techniques de la
chaudiére et de la chaine de traitement des fumées
ainsi que les caractéristiques du combustible. Les
émissions sont déterminées pour I'année 1992,

Cet article présente la méthodogie développée
pour réaliser le bilan intégré des émissions, avec
en particulier 'analyse de la structure des sources
et la détermination, pour les installations représen-
tatives, de facteurs d’émission pour les métaux
lourds et les effluents considérés. Les résultats du
bilan intégré pour le Bade-Wurtemberg et I'Alsace
sont analysés par secteur et par type d'effluent.

2. Détermination des émissions
de métaux lourds

2.1. Méthodologie générale

La détermination des flux régionaux de métaux
lourds repose sur une approche par facteurs
d’émission, résumée par 'Equation (1) :

Ej = FEj - A (1)

Avec :
Eix Emission du meétal lourd | par
l'installation i a travers I'effluent k

FEj [9/Mg] Facteur d'émission de l'installation i
pour le métal lourd j et I'effluent k

A [Mg/a] Activité de I'installation i
(consommation annuelle de
combustible)

Indices de linstallation, du métal
lourd et de I'effluent

l9/a]

Lk [-]

L'analyse de la structure du parc d'installations
en fonction de la composition du combustible et
des caractéristiques de la chaudiére et de la chaine
de traitement des fumées permet de définir des
installations représentatives. Pour chaque installa-

1. Les métalloides As et Se sont regroupés avec les
autres métaux lourds.
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tion représentative sont déterminés des facteurs
d'émission spécifiques au métal lourd et a I'effluent
considérés. Dans I'Equation (2), les facteurs de
répartition FRy, caractérisent la distribution des flux
de métaux lourds entre les fumées et les résidus
de combustion et de traitement des fumées :

FE ik = Cicombust. © FR ijk

(2)
Avec :

Cjjcombust. [9/Mg] Concentration du métal lourd j
dans le combustible brilé par
linstallation i

FRyx [-] Facteur de répartition pour le

métal lourd j et I'effluent k dans

l'installation représentative i

Les émissions totales de la région pour chaque
meétal lourd j et effluent k s’obtiennent par somma-
tion sur toutes les installations représentatives i de
la région :

| N

Ey = 2 (Z A Cicombust. * FRix | (3)

i=1 n=1

Avec :

A, [Mg/a] Activité de linstallation n modélisée
par l'installation représentative i

Nombre d'installations représentatives
dans la région

Indice de l'installation représentative

N [-] Nombre d'installations modélisées par
l'installation représentative i
=[] Indice de l'installation modélisée par

l'installation représentative i

Les activités A, et les facteurs de répartition
FRjy sont déterminés dans la suite.

2.2. Analyse de la structure des sources
d'émission et détermination des activités

Les principaux combustibles utilisés dans le
Bade-Wurtemberg et en Alsace sont le charbon, en
particulier la houille, ainsi que les fiouls lourd et
domestique. Le gaz naturel et le bois ne sont pas
considérés en raison de leurs teneurs générale-
ment faibles en métaux lourds. Pendant I'année
1992, 6,1 millions de tonnes de fioul domestique,
5,6 milions de tonnes de charbon et 1,0 million de
tonnes de fioul lourd ont été consommés par les
installations de combustion de la région considérée
(Tableau l). En Alsace, les installations de combus-
tion consomment 2 % du charbon, 10 % du fioul
domestique et 16 % du fioul lourd utilisés dans la
region. La contribution des différents secteurs aux
consommations de combustibles ainsi que les
technologies de combustion et de traitement des
fumées mises en ceuvre varient de fagon impor-
tante entre le Bade-Wurtemberg et I'Alsace.

POLLUTION ATMOSPHERIQUE




Tableau I.

Consommation de charbon et de fioul dans les installations de combustion du Bade-Wurtemberg et de I'Alsace (1992)
(en 1 000 Mqg)

Coal and fuel oil consumption in combustion installations in Baden-Wurtemberg and Alsace (1992) (in 1000 Mg)

Houille Coke de Briquettes Briquettes Fioul Lourd Fioul
Houille de Houille de Lignite Domestique
Bade- 5291 30 33 145 871 5476
Wurtemberg
Alsace 95 2 - 12 165 640
TOTAL 5 386 32 33 157 1036 6116

" La consommation en briquettes de houille est contenue dans la consommation de houille,

L’analyse de la structure du parc d’installations
a pour objectif la détermination des consomma-
tions de combustibles et des caractéristiques tech-
niques des installations représentatives. Elle re-
pose tout d’abord sur la différenciation entre les
sources ponctuelles et surfaciques. Dans le Bade-
Wurtemberg, les sources ponctuelles correspon-
dent aux installations dont la puissance thermique
excéde 1 MW, pour lesquelles des déclarations
d’émission bi-annuelles doivent étre établies con-
formément 2 la Iégislation environnementale alle-
mande (11. BImSchV). En Alsace, les sources
ponctuelles sont les installations soumises ala
taxe parafiscale dont la puissance thermique ex-
céde 20 MW. Les sources ponctuelles sont clas-
sées selon le type de combustible, la technologie
de combustion et le systéme d'épuration des fu-

mées. La classification des sources surfaciques
est établie en fonction du combustible utilisé et du
secteur économique. Les figures 1 et 2 présentent
la structure des sources dans le Bade-Wurtemberg
et en Alsace. On aboutit ainsi & la définition de
26 installations représentatives, qui se distinguent
par une répartition spécifique des métaux lourds
entre les différents effluents. On trouvera une des-
cription détaillée des installations représentatives

dans le rapport [2].

2.3. Détermination des facteurs de répartition

des installations au charbon pulvérisé

Pour les installations au charbon pulvérisé (ins-
tallations représentatives N° 1 a 6) qui constituent

SOURCES PONCTUELLES (2 1 MW,,"?) SOURCES SURFACIQUES (<1 MW,™)
[ | I | [ | I
Chaudiéres Lits fluidisés Chaudiéres i Chaudiéres :—'::Ildiérﬁl] Cb:la_udii:rﬁ: ﬁhaltn:iéres au
ot Ch"bri'nn grille fioul lourd houille AW IFTLE: oul domestique
pulvérisé
Filtre électro-  —#> Litatmosphér, [ Aucun systéme ‘—v Aucun sysieme . e 51 p
statique circulant + d'épuration des d'épuration des & Tertinire ermiques
injection 4 sec fumées ‘ fumées
+ i e 2ot :
. Filtre électro- m::::es | Dépoussiéreur(s) o Dépoussiéreur(s) Resmentglfl & Industrie
| statique + désulf. (seul ou combings)” | (seul ou combinés)® Tertiaire
par voie humide
Filtre électrostatique —» lnje:gon de sorbent Désulf, par absor- Résifisntifl &
+ désulf. par absorption 4 sec’ + dépoussiéreur oy on secheur 4 Tertiaire
en sécheur” &lectrique/filtrant pulvérisation”
Filtre électrostatique —p Dépouss. mécanigue
+ désulf. par procédé + absorption en
Walther”! sécheur & pulvéris.”
: i et 83-10° My Houlll
it ou
“:::s ﬂ: D 12510 Mg 41610 Mg 797-10° Mg 3010° ::: Coke de Houille  145:10° Mg S176.40° Mg
: Houllle Houille Floul Lourd 33.10° Mg Briqueties de H. Briquettes de Lignite  Floul Domest.
;: Somme des puissances de toules les chauditres c dans |'i 1 Dépoussiérag ue, électrique ou filtrant
b Cette limite ne concerne pas les chauditres au fioul domestique 7 Injection de CaCO,, Ca(OH); ou NaHCO,
i Chauditres & cendres séches et fondues " Houille, eoke de houille et briquettes de houille
! Comprend le dépoussiérage (électrique ou filtrant) 2 ions de ion du secteur 1 ire (dont et milit)

9 Lavage & 'nmmonisque

" Briquettes de lignite

Figure 1.

Structure des sources d'émission dans le Bade-Wurtemberg (1992)
Structure of the emission sources in Baden-Wurtemberg (1992)
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SOURCES PONCTUELLES (2 20 MW,,"?) SOURCES SURFACIQUES (<20 MW, ™)
: i [ I [
6 chaufferies (30 chaudigres, Charbon Fioul Lourd Fioul Domestique
puissance installée: 612 MW,,)
|—p  Chaudiére 4 grille Industrie Chaufferies | Chaufferies
+ dépoussiéreur mécanique publiques” [ publiques”
54,5.10° Mg I
: 120 Mg i 18 Mg
—p  Chaudiére fioul lourd 53.10° Mg de houille et lignite
sans systéme d'épuration des fumées 1,5:10" Mg de coke de houille
L—p  Chaudiére fioul lourd
+ dépoussiéreur mécanique Résidentie] & Industrie Industrie
Tertiaire” 2 E
99.10° Mg 20-10° Mg
»  Choudiéres mixtesicombinées (FL/Gaz) 41,5-10° Mg
sans systéme d'épuration des fumées
29-10° Mg de houille et lignite
2 - 0,5:10" Mg de eoke de houille
L_p  Cheuditres mixies/combinées (FL/Gaz) 12:10" Mg de briqueties de lignite p | Résidentiel & Résidenticl &
. . s 1) e 1)
+ dépoussiéreur mécanique Tertinire Tertinire
Ca annuelle en dela 23.10° Mg 620-10° Mg
14-10° Mg Houille
42.10' Mg Fioul Lourd
" Somme des puissances de toutes les chaudiéres comprises dans I'installation ) Le secteur Rés.& Tert. d les chaufferies publiques de pui <3,5 MW,
# Cette limite ne concerne pas les chaudiéres au fioul domestique ' Chaufferies publiques de 23,5 MW, (pui lée: 251 MW,,)
Figure 2.

Structure des sources d'émission en Alsace (1992)
Structure of the emission sources in Alsace (1992)

la source la plus importante en terme de consom-
mation de combustible (83 % du charbon consom-
me dans la région), un modeéle détaillé permettant
d'obtenir les facteurs de répartition des métaux
lourds As, Cd, Cr, Cu, Ni, Pb, V et Zn liés aux
particules? a été développé. Les effluents considé-
res et les facteurs de répartition correspondants
sont indiqués sur la figure 3. Dans ce modéle, qui

2. Le mercure et le sélénium qui ne se recondensent que
trés partiellement sur les particules, sont émis princi-
palement sous forme vapeur ou gazeuse. Ces deux
métaux sont traités & part.

prend en compte I'enrichissement E; oy (D) des
meétaux lourds en fonction du diamétre des particu-
les (cendres volantes), le facteur de répartition FR,
est donné par I'Equation (4) :

Dmax1

FRy = FEqy/cc _[0 Ejjcv (D)p (D) dD

(4)
Avec :

FEcyice [-]1 Facteur d'émission des cendres

volantes (gaz non traités) rapporté
aux cendres dans le charbon

FR;
(Cendres séches/fondues)

* RCF: Recirculation des Cendres Filtrées
** Sans recirculation des cendres filtrées

Chaudiére Dépoussiéreur Unité de désulfuration
FR, FR,
(Cendres volantes ) (Cendres volantes aprés dépoussiérage)
>
(Effluents gazeux)

(Cendres filtrées **)

FR,
(Résidus de désulfuration)

Figure 3.
Configuration d'installation et dénomination des effluents et des facteurs de répartition correspondants
Installation configuration and nomenclature of the discharge streams and the corresponding partition factors
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Ejov(D) [-] Enrichissement du métal lourd dans
les cendres volantes (gaz non traités)

Cjcv (D)
EI]C\«" (D) = ICC-:FCC
i

avec .

¢ ov(D) [g/Mg] Concentration du métal
lourd j dans les cendres
volantes (gaz non traités)

[g/Mg] Concentration du métal
lourd j dans les cendres du
charbon

Cjcc

p(D)  [um']Distribution granulométrique des
cendres volantes (densité de pro-
babilité)

[um] Diamétre  aérodynamique
particules de cendres volantes

D des

Diamétre aérodynamique maximal
des particules de cendres volantes
dans les gaz non traités

D max 1 [um)]

i [-] Technologie de combustion (i =1:
chaudiére a cendres séches ;i=2:
chaudiére a cendres fondues sans
recirculation des cendres filtrées ;
i = 3 : chaudiére a cendres fondues
avec recirculation totale des

cendres filtrées)

Indice du métal lourd

] (-]

Les facteurs de répartition FR, et FR; sont
déterminés en tenant compte des taux de rétention
Noépous. (D) €t Npesuy. (D) des systemes d'épuration
des fumées en fonction du diamétre des particules :

Dmax2

FR,=FEcv/cc Jo
E ijcv (D) p (D) (1 it Depous. (D)) dD (5)

Dmax3

FRs=FEcv/cc _[0

Ejcv (D) P (D) (1-1 pegaws. (D)) (1-1 pesur. (D)) D

(6)

Avec :

Nogas, (D) [-]1  Taux de  rétention des
particules du dépoussiéreur

Nossur. (D) [-]1  Taux de rétention des
particules de l'unit¢é de
désulfuration

Dmax2 [um] Diamétre aérodynamique maxi-
mal des particules dans les gaz
dépoussiérés (D = Dmax2 =
Ne=1
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Dmax3 Diamétre aérodynamique maxi-
mal des particules dans les gaz
dépoussiérés et désulfurés

(D = Dmax3 = M pesutr- = 1)

[um]

Les facteurs de répartition FR, (cendres sous
chaudiére), FRs (cendres filtrées) et FRg (résidus
de désulfuration) sont déduits de la fagon sui-
vante :

FRs=1—-FR, (chaudieres a cendres (7)
séches et a cendres
fondues sans recirculation
des cendres filtrées)

ou: (chaudiéres a cendres (8)

FRs=1-FR, fondues avec recirculation
totale des cendres filtrées)

FR; = FR; — FR, (pour toutes (9)

FRg = FR, — FR; les chaudieres) (10)

Des relations empiriques décrivant I'enrichisse-
ment E; oy (D) des métaux lourds As, Cd, Cr, Cu, Ni,
Pb, V et Zn en fonction du diamétre aérodynamique
des particules ont été déterminées & partir d'une
analyse statistique des données expérimentales pu-
bliées dans la littérature [3-18]. Les valeurs expéri-
mentales des concentrations en métaux lourds des
poussiéres déterminées en fonction du diametre D
des particules ont été ajustées au moyen d'une ana-
lyse de régression dans le domaine [0,5 ; 10 pm]. Les
meilleurs ajustements des données expérimentales
ont été obtenus avec une régression logarithmique
(Eucv = Eij oV (In D), ﬁgUre 4)

Les campagnes de mesure ont montré que
I'enrichissement était constant pour les particules
de diametre inférieur & 1 um et les particules de
diamétre supérieur a 10 um [17, 19, 20]. Confor-
mément a ces observations, I'enrichissement dans
le domaine 0 — 0,5 um et dans le domaine supé-
rieur & 10 um a été supposé constant (Figure 4).
Les barres d'erreur refletent la dispersion des
points expérimentaux issus de campagnes de me-
sures ne précisant pas la concentration de metal
lourd dans le charbon ou le taux de cendres du
charbon [3, 5, 12].

Des distributions granulométriques fines,
moyennes et grossiéres ont été déterminées pour
chaque type de chaudiére (cendres seches, cen-
dres fondues avec et sans recirculation des cen-
dres filtrées) a partir d’'une compilation de donnees
expérimentales [11, 16, 18, 21, 25, 30]. La figure 5
montre pour les différents types de chaudiere les
distributions moyennes des particules utilisées
dans le modele. Les courbes des taux de rétention
du filtre électrostatique et de I'unité de désulfura-
tion (lavage par voie humide a la chaux) en fonction
du diamétre des particules ont été déterminées &
partir des données expérimentales [18, 26-30]. Les
courbes des taux maximum et minimum de réten-
tion sont représentées sur la figure 6. A titre
d'exemple, les facteurs de répartition obtenus pour
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Zinc

Houille - Chaudiéres i cendres séches

D<0,5pum
05um=<Dx<
D> 10 pm

EnrichissementE [ -]

:E=4,60
10pm :E=-1,26Ln (D) + 3,72 (*=0,98)
:E=0,82

bt L)

T Diametre aérodynamique D [um) 10 100

T T ; —r——t

Figure 4.
Profil d'enrichissement du zinc (houille, chaudiéres a cendres séches)
Enrichment profile of zinc (hardcoal, dry bottom boilers)

100

Distributions granulométriques moyennes

Chaudigres a cendres séches

des cendres filtrées

40 4

Probabilité cumulée [%]

Chaudiéres & cendres fondues sans recirculation

Chaudiéres a cendres fondues avec recirculation
des cendres filtrées

D [um]

la configuration de la figure 3 (installations repré-
sentatives n° 1, 2 et 4) sont indiqués dans le ta-
bleau II.

Les facteurs de répartition du mercure et du
sélénium ont également été déterminés a partir
des données expérimentales. D'aprés [31-33], le
mercure et le sélénium sont complétement volatili-
sés durant la combustion et ne se retrouvent prati-
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Figure 5.
Distributions granulométriques moyennes des particules de cendres volantes
Mean particle size distributions of fly ash particles

quement pas dans les cendres sous chaudiére.
Leur rétention par les systémes d’épuration des
fumées dépend du procédé mis en ceuvre et des
niveaux de température atteints. Les taux de réten-
tion du filtre électrostatique et de I'unité de désulfu-
ration ont été déterminés & partir des bilans massi-
ques réalisés dans les installations [31-35] ainsi
que d'autres études de synthese [36-39]. Les ré-
sultats sont donnés dans [2].
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‘Taux de rétention du systéme d'épuration des fumées

1 . ; u
o Unité de désulfuration [
9 = (lavage a la chaux) foso @
505 3
% = 1098 g —
g2 8
g S osl 057 8 3
=] = .g b
e 2 0% 6 B
=] =l |
BT o4l £
% 8 . toss % ks
c= Dépoussiéreur oos S 3
3 E 02l (éiECtrOﬁltFE) T 5
E L0983 &

o z + 0,92

0,01 0,1 10 100

D [um]

Figure 6.

Taux de rétention des particules par le filtre électrostatique et I'unité de désulfuration par voie humide a la chaux
Particle removal efficiencies of the electrostatic precipitator and the wet lime flue gas desulphurisation unit

Tableau Il
Facteurs de répartition des métaux lourds dans les installations au charbon pulvérisé avec filtre électrostatique
et désulfuration par voie humide a la chaux (% pondéral)

Partition factors of heavy metals in pulverised coal combustion installations with electrostatic precipitator
and wet lime flue gas desulphurisation (wi.-%)

Chaudiére a cendres séches Chaudiére a cendres fondues Chaudiére a cendres fondues
(N° 2) sans recirculation des cendres avec recirculation totale
filtrées (N° 1) des cendres filtrées (N° 4)
Effluents | Cendres | Cendres | Résidus | Effluents | Cendres | Cendres | Résidus | Effluents | Cendres Cendres | Résidus
gazeux ELlT filrées de gazeux s0us fillrées de gazeux Sous filtrées de
chaudiére désulfurati chaudiére désulfurati chaudiére désulfurati
an on on
As 0,2 7.6 91,2 1,1 0.5 27.9 68,6 3,0 6,5 10,0% - 83,5
Cd 0,2 8,9 89,8 13 0,3 31,3 66,8 1,6 6,0 15,0% - 79,0
Cr 0,1 19,7 79,5 0,7 01 47,2 51,8 0,9 0,6 96,0 - 35
Cu 0,1 25,5 73,7 0,7 01" 47,2V | 51,8" 0,9" 0,3 97,3 - 2.4
Ni 0,2 19,2 79,6 1,0 0,1 48,7 50,4 0,8 0,7 95,6 - 3,8
Pb 0,2 11,3 87,5 1,0 0,2 30,3 68,4 1,2 1,2 88,8 - 10,0
v 0,1 26,0 73,3 0,7 0,1 49,3 49,8 0,8 0,3 97,8 - 1,9
Zn 0,2 106 | 880 1,2 03 32,0 | 66,0 1,6 1.4 89,3 = 9,3

”ICom_rne aucune mesure de I'enrichissement du cuivre dans les chaudiéres & cendres fondues sans recirculation des cendres filtrées n'est
glspombie, les facteurs de répartition ant été supposés égaux & ceux du chrome, dont le comportement est voisin de celui du cuivre.
! La détermination des taux de rétention dans les cendres fondues a été réalisée & partir des données de Ia littérature.

2.4. Détermination des facteurs de répartition
des autres installations représentatives

Pour les autres installations représentatives,
telles que les chaudiéres a grille, les lits fluidisés et
les chaudiéres au fioul lourd et domestique, les
facteurs de répartition ont été déterminés sur la
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base d’'une classification prenant en compte I'ana-
lyse des propriétés physico-chimiques des métaux
lourds (volatilité, affinité organique, enrichissement
en fonction de la taille des particules) et des parti-
cules émises (composition, distribution granulomé-
trique, pouvoir d'adhésion, résistance électrique
spécifique), les caractéristiques du combustible, la
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technologie de combustion et les taux de rétention
des systémes d'épuration des fumées.

Le comportement des métaux lourds pendantla
combustion dépend fortement de la volatilité des
éléments et de leurs composés. Les métaux lourds
considérés ici ont été classés en trois groupes en
fonction de leur volatilité. Le premier groupe con-
tient les éléments fortement volatils tels que le
mercure et le sélénium, qui sont essentiellement
émis sous forme vapeur ou gazeuse aprés la com-
bustion. Dans le deuxiéme groupe se trouvent ies
métaux lourds arsenic, cadmium, plomb et zine, qui
sont liés aux particules aprés recondensation dans
les gaz d'échappement et apparaissent enrichis
dans la fraction fine (< 10 um) des poussiéres. Le
troisieme groupe rassemble les métaux lourds
chrome, cuivre, nickel et vanadium, qui sont eux-
aussi lies aux particules mais ne sont que faible-
ment enrichis dans la fraction fine des poussiéres.
Les taux de rétention des métaux lourds dans les
cendres sous chaudiére, les taux de rétention par
les systémes d'épuration des fumées (dépoussié-
reurs et unités de désulfuration) et les taux de
rétention par déposition interne (sur les parois de
la chaudiére ou de I'échangeur de chaleur, les
canalisations et la cheminée) ont été déterminés
pour chaque groupe de métaux lourds a partir des
bilans massiques rapportés dans la littérature [3 ;
18 ; 40-42]. A titre d'exemple, le tableau Ill montre
pour trois installations représentatives les facteurs
de répartition pour les métaux lourds et les milieux
concernés.

3. Bilan intégré des émissions
de métaux lourds

Les émissions de métaux lourds dans la région
considérée a travers les cendres sous chaudiére,
les résidus d'épuration des fumées et les effluents
gazeux ainsi que les dépéts internes de métaux
lourds au niveau de I'installation ont été déterminés
pour l'année 1992 pour les secteurs « centrales
thermiques publiques », « industrie » et « résiden-
tiel/tertiaire ». Les résultats sont disponibles pour
le Bade-Wurtemberg et I'Alsace pour chaque élé-
ment, secteur, milieu et technologie de combustion
[2]. L'analyse de la répartition des émissions en
fonction des milieux (Figure 7) montre qu’une vola-
tilité croissante des éléments entraine un déplace-
ment des émissions de métaux lourds depuis les
cendres sous chaudiére vers les cendres filtrées,
les résidus de désulfuration et les effluents gazeux
émis dans I'atmosphére. A I'exception du mercure,
la fraction la plus importante est émise par les
cendres filtrées. Pour tous les milieux, les émis-
sions de métaux lourds de la région sont dominées
par celles du Bade-Wurtemberg, résultant essen-
tiellement des fortes consommations en combusti-
bles.

Pour chaque métal lourd, la contribution des
secteurs « centrales thermiques publiques », « in-
dustrie » et « résidentiel/tertiaire » aux émissions
totales ainsi que celle des diverses technologies de
combustion au sein de ces secteurs dépendent
des propriétés physico-chimiques de I'élément, de

Tableau llI.
Facteurs de répartition des métaux lourds dans les installations representatives N° 8, 18 et 19 (% pondéral)

Partition factors of heavy metals in the representative combustion installations No. 8, 18 and 19 (wt.-%)

Chaudiére au fioul lourd Chaudiére au fioul lourd Chaudiére a grille avec
avec dépoussiéreur avec déposition et dépoussiéreur injection de sorbent & sec”
électrique (N° 18) mécanique (N° 19) et dépoussiéreur électrique
(N° 8)
Effluents Cendres Cendres Effluents Cendres Déposition Cendres Effluents Cendres Résidu
gazeux s0Us fillrées gazeux S0US filtrées gazeux 50US de
chaudigre chaudiére chaudigre désullgraticn
As 5,0 - 95,0 38,0 - 5,0 57,0 4,5 10,0 85,5
Cd 5,0 - 95,0 38,0 = 5,0 57,0 4.3 15,0 80,8
Cr 1,0 - 99,0 27,0 - 10,0 63,0 0,5 50,0 49,5
Cu 1,0 - 89,0 27,0 - 10,0 63,0 0,6 40,0 59,4
Hg 60,0 - 40,0 80,0 — 0,0 20,0 58,8 2,0 39,2
Ni 1,0 - 99,0 27,0 - 10,0 63,0 0,6 40,0 59,4
Pb 5,0 - 95,0 38,0 - 5,0 57,0 4.3 15,0 80,8
Se 50,0 - 50,0 70,0 - 0,0 30,0 38,4 4,0 57,6
v 1,0 - 99,0 27,0 - 10,0 63,0 0,6 40,0 59,4
Zn 5,0 - 95,0 38,0 = 5,0 57,0 4,3 15,0 80,8

" Injection de sorbent & base de calcium & sec au-dessus de la flamme.
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la structure du parc d’installations de la région et de
la concentration en métal lourd dans les combusti-
bles. C'est pourquoi les profils d’émissions diffé-
rent sensiblement entre le Bade-Wurtemberg et
I'Alsace et entre les métaux lourds.

Emissions de métaux lourds par les effluents
gazeux

La contribution de I'’Alsace aux émissions atmo-
sphériques totales de la région atteint, malgré la
plus faible consommation en combustibles, 22 %
pour les éléments As, Cd, Cr, Cu, Ni, Pb, V et Zn

(+ 3 % selon le métal lourd) (Figure 7). Ceci est dd
a limportance des chaudiéres non équipées d'ins-
tallations de traitement des fumées en Alsace. Les
émissions de Hg et de Se proviennent respective-
ment & 93 % et 97 % du Bade-Wurtemberg.

Dans le Bade-Wurtemberg, le secteur « centra-
les thermiques publiques » est a l'origine de 70 %
des émissions atmosphériques de Hg et Se, mal-
gré les taux élevés de rétention atteints par les
systémes d'épuration des fumées. Dans ce sec-
teur, 94 % des émissions atmosphériques de Hg et
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Figure 7.

Flux de métaux lourds dans le Bade-Wurtemberg et en Alsace (1992)
Heavy metal flows in Baden-Wurtemberg and in Alsace (1992)
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Se sont dus aux chaudiéres au charbon pulverisé
(Figure 8). En Alsace, la part des centrales thermi-
ques publiques (chaudiéres & grille et chaudiéres
au fioul lourd) aux émissions atmosphériques varie
entre 9 % (As, Cd) et 15 % (Ni, V) selon le métal
lourd (Figure 8).

Dans le Bade-Wurtemberg tout comme en Al-
sace, le secteur « industrie » constitue la source
d'émissions atmosphériques la plus importante
pour tous les métaux lourds, & I'exception du mer-
cure et du sélénium dans le Bade-Wurtemberg. La

contribution de ce secteur aux émissions atmo-
sphériques atteint 44 % (+ 13 % selon le métal
lourd, exceptés Hg et Se) dans le Bade-Wurtem-
berg, et 54 % (+8 % selon le métal lourd) en Al-
sace (Figure 8). Les chaudiéres au charbon pré-
sentent les plus fortes émissions d'As, Cr, Cu, Hg,
Pb, Se et Zn, celles au fioul lourd les plus fortes
émissions de Cd, Ni et V.

Le secteur « résidentiel/tertiaire » constitue,
malgré la faible consommation en charbon et fioul
lourd et I'utilisation prépondérante de fioul domes-
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: | m Industrie |
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Figure 8.
Flux de métaux lourds par les effluents gazeux dans le Bade-Wurtemberg et en Alsace par secteur (1992)
Heavy metal flows through exhaust gases in Baden-Wurtemberg and in Alsace by sector (1992)
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tique, une source d’émissions atmosphériques de
métaux lourds non négligeable. Dans le Bade-
Wurtemberg, la part de ce secteur varie entre 7 %
(Se) et 50 % (Cd) selon les métaux, la valeur
moyenne atteignant environ 25 %. En Alsace, la
part du secteur « résidentiel/tertiaire » varie entre
22 9% (V) et 48 % (Cd) et atteint en moyenne 35 %
(Figure 8). Comme dans le secteur « industrie »,
les chaudiéres au charbon présentent les plus im-
portantes émissions d'As, Cr, Cu, Hg, Pb, Se etZn.
Les émissions de Cd proviennent majoritairement
des chaudiéres au fioul domestique. Les principa-
les sources d'émission de Ni et V sont les chaudié-
res au fioul domestique (dans le Bade-Wurtem-
berg) et les chaudiéres au fioul lourd (en Alsace).

Emissions de métaux lourds par les résidus
de combustion et d’épuration des gaz

Les émissions de métaux lourds a travers les
cendres sous chaudiére, les cendres filtrées et les
résidus de désulfuration sont en grande partie is-
sues des grandes installations de combustion du
Bade-Wurtemberg qui, pour la plupart, sont équi-
pées de dépoussiéreurs et d'unités de désulfura-
tion des gaz. Ainsi 97 % (+ 2 % selon le métal
lourd) des rejets totaux de métaux lourds de la
région a travers les cendres sous chaudiere pro-
viennent du Bade-Wurtemberg. Pour les rejets de
métaux lourds a travers les cendres filtrées, la part
du Bade-Wurtemberg s'éléve & 89,5 % (£ 0,3 %
selon le métal lourd). Les rejets de métaux lourds
3 travers les résidus issus de la désulfuration des
gaz de combustion proviennent exclusivement du
Bade-Wurtemberg.

Les centrales thermiques publiques du Bade-
Wurtemberg sont a 'origine d’environ 88 % (+ 8 %
selon le métal lourd) des rejets de métaux lourds &
travers les cendres sous chaudiere, 90 % (+2 %
selon le métal lourd) des rejets de métaux lourds a
travers les cendres filtrées et de 90 % (+ 9 % selon
le métal lourd) des rejets de métaux lourds a tra-
vers les résidus issus de la désulfuration. Dans le
secteur des centrales thermiques publiques du
Bade-Wurtemberg, plus de 98 % des rejets a tra-
vers les cendres sous chaudiere et les cendres
filtrées et entre 70 et 95 % des rejets a travers les
résidus issus de la désulfuration sont dus aux ins-
tallations au charbon pulvérisé.

Potentiel technique de réduction
des émissions

Dans les secteurs « industrie » et « résiden-
tieltertiaire » du Bade-Wurtemberg et de I'Alsace,
la plupart des chaudiéres au charbon et au fioul
lourd d'une puissance inférieure a 50 MWy, ne sont
pas équipées de systéme d'épuration des fumées.
La contribution de ces chaudiéres aux émissions
atmosphériques totales de la région varie entre
12 % (Se) et 84 % (V) selon les métaux lourds, et
dépasse 50 % en moyenne pour tous les métaux.
Ainsi un potentiel important de réduction des émis-
sions par substitution des combustibles charbon et
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fioul lourd ou par la mise en place de dépoussie-
reurs mécaniques existe pour ces installations. A
titre d’exemple, la substitution du combustible fioul
domestique au charbon et au fioul lourd dans tou-
tes les chaudiéres non équipées de traitement des
fumées permettrait de réduire les émissions atmo-
sphériques jusqu'a 80 % pour Ni et V dans le Bade-
Wurttemberg et pour As, Cr, Cu, Ni, Pb, V etZnen
Alsace (potentiel technique).

4, Conclusion

Les flux régionaux de métaux lourds issus de
['utilisation de combustibles fossiles dans le Bade-
Wurtemberg et en Alsace ont été déterminés pour
les différents milieux. Une méthodologie a été dé-
veloppée prenant en compte les caractéristiques
techniques de l'installation et permettant de mode-
liser la distribution des flux des métaux lourds dans
les installations représentatives. Pour les installa-
tions au charbon pulvérisé, qui constituent la
source la plus importante, un modéle détaillé pre-
nant en compte l'enrichissement des métaux
lourds en fonction du diamétre des particules, la
distribution granulométrique des particules ainsi
que les taux de rétention des systemes d'épuration
des fumées en fonction du diamétre des particules
permet de déterminer les facteurs de répartition
des metaux lourds.

Les résultats montrent que les profils d’émis-
sion, liés principalement a la structure des parcs
d'installation et aux consommation de combusti-
bles, différent sensiblement entre le Bade-Wurtem-
berg et I'Alsace ainsi qu'entre les différents métaux
lourds. Les éléments trés volatils tels que le mer-
cure et le sélénium sont émis en majeure partie par
les grandes centrales thermiques présentes dans
le Bade-Wurtemberg malgré les taux de rétention
élevés atteints par les systémes d'épuration des
fumées. Pour tous les autres métaux lourds, les
installations industrielles de combustion consti-
tuent dans le Bade-Wurtemberg et en Alsace la
source d’émissions atmosphériques la plus impor-
tante. Les émissions de métaux lourds a travers les
cendres sous chaudiére, les cendres filtrées et les
résidus de désulfuration sont dues en grande par-
tie aux grandes installations de combustion du
Bade-Wurtemberg équipées majoritairement de
dépoussiéreurs et d'unités de désulfuration des
gaz.
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