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SYSTEME PNEUMATIQUE DE CHARGEMENT DENSE DE CATALYSEUR
DANS DES TUBES A BAIONNETTE POUR REACTEUR ECHANGEUR DE
VAPOREFORMAGE FAISANT APPEL A UN TUBE AUXILIAIRE POUR
L'INTRODUCTION DES PARTICULES SOLIDES

DOMAINE DE L'INVENTION

La présente invention se situe dans le domaine du chargement des tubes catalytiques utilisés
dans des réacteurs tubulaires mettant en ceuvre des réactions fortement endothermiques ou
fortement exothermiques. La présente invention est donc particuliérement adaptée au réacteur
de vaporeformage de gaz naturel ou de diverses coupes hydrocarbonées en vue de la
production du mélange CO+H, appelé gaz de synthése.

On peut distinguer deux grandes familles de réacteurs de vaporeformage.

Les réacteurs dans lesquels la chaleur est apportée par un ensemble de brileurs situés a
'intérieur du réacteur, et ceux dans lesquels la chaleur est apportée par un fluide caloporteur,
géneralement des fumées de combustion, ladite combustion ayant lieu a I'extérieur du réacteur
de vaporeformage lu1 méme.

Certains réacteurs de ce dernier type qu'on appelle dans la suite réacteur échangeur, font appel
a des tubes simples. D'autres font appel a des tubes concentriques doubles également appelés
tubes a baionnette. Un tube a baionnette peut se définir comme un tube intérieur entouré d'un
tube extérieur coaxial au tube interne, l'espace annulaire compris entre le tube intérieur et le
tube extérieur €tant généralement rempli de catalyseur. Dans la suite du texte on parlera
d'espace annulaire ou de zone catalytique pour désigner ledit espace annulaire défini par les
tubes a baionnette.

Dans le cadre de la présente invention, le gaz naturel, ou plus généralement la charge
hydrocarbonée, est introduit(e) par la zone annulaire selon un €écoulement de haut en bas, et
les effluents réactionnels sont collectés dans la partié centrale du tube interne selon un
é¢coulement de bas en haut.

La réaction de vaporeformage du gaz naturel pour la production d'hydrogeéne, est tres
endothermique et a donc généralement lieu dans des fours ou des réacteurs-€changeurs au
sens précédemment défini.

La réaction a lieu a des te_mpératufes trés élevées, typiquement 900°C et sous pression,
typiquement de 20 a 30 bars. Dans ces conditions, seule une mise en ceuvre de la réaction a
I'intérieur de tubes peut étre envisagée dans des conditions économiquement viables en raison
de la tenue mécanique des matériaux.

Les réacteurs ¢€changeurs catalytiques sont donc constitués d'une multitude de tubes,

typiquement de l'ordre de 200 a 350 tubes pour des unités produisant 100 000 Nm’/h
FEUILLE DE REMPLACEMENT (REGLE 26)
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d'hydrogene, cet ensemble de tubes €tant enfermé dans une calandre qui regoit le fluide chaud
permettant d'apporter les calories nécessaires a la réaction de vaporetormage.

Ce fluide chaud ou fluide caloporteur est généralement constitué par les fumées d'une
combustion ayant lieu a l'extérieur du réacteur échangeur.

Le catalyseur doit donc €tre installé dans tous les tubes de vaporeformage de fagon réguliere
d'un tube a I'autre, afin d'avoir une perte de charge 1dentique d'un tube a l'autre.

Cette condition est tres importante pour garantir une bonne répartition des réactifs sur
I'ensemble des tubes catalytiques et €viter quun tube soit par exemple moins alimenté, ce qui
pourrait conduire a une surchauffe importante du matériau constituant le tube, cette
surchautfe réduisant d'autant la durée de vie du tube.

De méme, 1l est important qu'aucun espace vide, c'est a dire sans catalyseur ou appauvri en
catalyseur, ne subsiste dans un tube, car a nouveau le tube pourrait surchautfer localement,
faute de réaction catalytique a l'intérieur. De plus, toute hétérogénéité dans la répartition du
catalyseur dans la zone réactionnelle peut se traduire par un €coulement déséquilibré du ou
des fluides réactionnels.

Le dispositif selon la présente invention vise donc un chargement a la fois dense et homogene

entre chacun des tubes a baionnette faisant partie du réacteur €échangeur.

EXAMEN DE L'ART ANTERIEUR

Nous nous limiterons dans cet examen au dispositif de chargement de type pneumatique.

Le brevet FR 2950822 de la demanderesse décrit une solution pour le chargement des tubes a
baionnette avec 3 tubes de chargement, avec freins mécaniques ou freinage pneumatique.
Cette méthode de chargement permet un chargement dense et uniforme des tubes baionnette.
S'agissant dune méthode "grain par grain”, elle s'avere trop lente et peu adaptée pour une
mise en ccuvre a I'échelle d'un réacteur industriel comportant plusieurs centaines de tubes.

Le brevet EP1374985 décrit un systeme de chargement avec tube amovible pour 1'introduction
d'un écoulement air a contre courant qui freine la chute des particules. Ce systéme s'applique a
des tubes classiques de vaporeformage de gaz naturel, mais 1l ne tient pas compte des

spécificités des tubes a baionnette.
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Aucun des documents trouvés ne concerne une application aux tubes a baionnette avec
chargement d'une zone annulaire.

Le dispositit objet de la présente invention peut donc se définir comme un dispositif
pneumatique de chargement dense de catalyseur dans la zone annulaire des tubes a baionnette
équipant un réacteur €changeur de vaporeformage, le dispositif permettant un chargement
homogene en densité dans chacun des tubes du réacteur €changeur en respectant une
contrainte de temps compatible avec les impératits dun démarrage industriel.

De plus, dans un certain nombre de cas, le dispositif selon I'invention doit pouvoir s'adapter a
des variations de diametre intérieur du tube externe (6), imposées par les contraintes
mecaniques et thermiques qui €évoluent le long du tube, donc a un changement de dimensions
de la zone annulaire. Aucun dispositit de l'art antérieur ne prend en compte cette contrainte

supplémentaire.

DESCRIPTION SOMMAIRE DES FIGURES

La figure 1 représente le dispositif selon l'invention dans lequel on a fait apparaitre le tube
auxiliaire rigide (7) par trongons permettant d'introduire les particules solides dans la zone

annulaire (4), ainsi que le systeme d'enroulement de ce dernier.

DESCRIPTION SOMMAIRE DE L'INVENTION

La présente invention peut se définir comme un dispositif pneumatique de remplissage dense
du catalyseur dans un réacteur €changeur de vaporeformage consistant en une pluralité de
tubes a baionnette enfermés dans une calandre, chaque tube a baionnette comportant une zone
annulaire au moins partiellement remplie de catalyseur. Ledit catalyseur est constitué¢ de
particules solides occupant au moins en partie l'espace annulaire (4) compris entre un tube
interne (5) et un tube externe (6), l'ensemble de ces deux tubes constituant le tube a
baionnette, la largeur dudit espace annulaire €tant comprise entre 30 mm et 80 mm, et sa
hauteur €tant comprise entre 10 et 20 metres.

Les particules de catalyseur ont généralement la forme de cylindres de hauteur
approximativement 10 mm a 20 mm, et de diametre approximativement S mm a 20 mm.

Le disposititf selon la présente invention consiste dans sa version de base en :
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- un tube auxiliaire rigide (7) divisé en plusieurs tron¢ons, pénétrant a l'intérieur de la zone
annulaire (4) et maintenu a une distance de la surface du lit en formation comprise entre
S50 mm et 150 mm, ledit tube amenant les particules solides dans la zone annulaire (4) a
contre-courant dun débit de gaz de ralentissement €tant introduit par le tube interne (3),

- ledit tube auxiliaire rigide (7) étant démontable en tron¢ons de longueur comprise entre
50 cm et 200 cm, et les particules de catalyseur €tant contenues dans

- une trémie centrale (1) permettant de délivrer les particules sur un tapis roulant ou un
couloir vibrant (2) alimentant le tube auxiliaire (7), par I'intermédiaire

- d'un entonnoir (3), par lequel s'€coulent les particules a I'intérieur du tube auxiliaire (7).

En fonction des débits de particules solides a charger, on peut utiliser deux ou trois tubes
rigides (7) 1dentiques et fonctionnant en parallele. Dans la suite du texte lorsqu'on parle du
tube auxiliaire rigide (7), i1l faut donc entendre du ou des tubes auxiliaires rigides (7).

Ce groupe de tubes rigides (7) travaillant en parallele peut €tre alimenté par une trémie
unique.

La présente invention consiste €galement en une méthode de chargement du catalyseur faisant
appel au dispositit précédemment décrit, méthode qui peut se décrire par la suite d'étapes
suivantes :

- le tube auxiliaire rigide (7) est initialement démonté en tron¢ons se trouve a l'extérieur
du tube a baionnette, la trémie (1) étant remplie de solide,

- le tube auxiliaire rigide (7) est introduit progressivement dans la zone annulaire (4) par
sa partie supérieure en ajoutant des trongons jusqu'a ce que son extrémité inférieure se
situe a une distance comprise entre S0 cm et 100 cm par rapport au fond du tube.

- un débit de gaz constant est introduit par le tube central (5), passe dans l'espace
annulaire et remonte a l'intérieur du tube auxiliaire, le débit de gaz étant tel quil
génere une vitesse a l'intérieur du tube auxiliaire comprise entre 8 m/s et 14 m/s,

- le tapis roulant ou le couloir vibrant (2) est mis en route de maniere a fournir un débit
de solide compris entre 150 kg/h et 500 kg/h, et préférentiellement entre 250 kg/h et
500 kg/h, débit solide qui est introduit dans le tube auxiliaire (4) par I'intermédiaire de
I'entonnoir (3),

- les grains de solide sont ralentis a I'intérieur du tube auxiliaire et tombent sur la

surface du lit en formation qui remplit la zone annulaire (4),
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- au fur et a mesure que la zone annulaire (4) se remplit, le tube auxiliaire rigide (7) est
remonté de la zone annulaire (4) par enlevement de trongons, de maniere a respecter
une distance constante par rapport a la surface du lit qui se constitue progressivement,
ladite distance €tant toujours comprise entre 50 cm et 150 cm,

- le tube auxiliaire rigide (7) est retir€ avec une vitesse €quivalente a la vitesse de
chargement du tube comprise entre 0,1 m/min et 0,4 m/min et préférentiellement
comprise entre 0,2 metre/min et 0,4 metre/min.

- une fois le tube baionnette chargé et le systeme de chargement retiré, le systeme de

chargement est déplacé pour le chargement du tube suivant.

Lorsquon utilise un groupe de tubes rigides (7), fonctionnant en parallele, c'est le groupe de
tubes (7) qui est déplacé de maniere a alimenter un autre groupe de tubes a baionnette.
Généralement le gaz utilis€ pour la mise en ccuvre de la méthode selon l'invention, est de 'air

ou de l'azote.

DESCRIPTION DETAILLEE DE L'INVENTION

La présente invention peut se définir comme un dispositif permettant le chargement dense de
catalyseur dans l'espace annulaire (4) de tubes a baionnette, chaque tube ayant une hauteur
comprise entre 10 m et 20 m, un diametre du tube externe (6) compris entre 250 mm et
150 mm, et un diametre externe du tube interne (5) compris entre 10 et 40 mm.

L'espace annulaire (4) contenant le catalyseur a donc une largeur caractéristique d'environ
50 mm. Dans la pratique, selon les cas, la largeur caractéristique de l'espace annulaire (4)
pourra varier entre 80 mm et 30 mm.

De plus, dans certains cas, le tube externe (6) a un diametre décroissant de haut en bas par
trongcons, ce qui signifie que la largeur caractéristique de l'espace annulaire (4) diminue
¢galement en allant de haut en bas.

Le dispositit selon l'invention permet une adaptation tres facile a ces variations de largeur
caractéristique tout en conservant ses performances sur I'ensemble des trongons.

Les grains de catalyseur ont généralement la forme de cylindres d'environ 10 mm a 20 mm de

hauteur et 5 mm a 20 mm de diametre.
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Un des problemes majeurs posés par leur chargement dans des tubes de plus de 10 metres de
longueur est le risque de casse de ces grains s1 on les faisait stimplement tomber en chute libre
sans aucune précaution, ce qui est une des solutions de l'art antérieur pour réaliser un
chargement dense. On admet généralement que le risque de casse des grains est important a
partir d'une hauteur de chute de 1 metre.

D'autres problemes sont li€s a la géométrie méme de l'espace catalytique annulaire, qui
interdit le passage des systemes de chargement classiques.

Dans un cas fréquent dans le contexte de la présente invention, i1l faut tenir compte du tube
interne (5) qui traverse le tube externe (6) dans la partie supérieure de la zone annulaire (4)
pour permettre une sortie totalement dégagée des effluents réactionnels.

Enfin, comme 1ndiqué dans l'art antérieur, le risque de formation de voute est accentué
lorsque le ratio entre le diametre du tube et la dimension principale des particules est inférieur
a 8, ce qui est souvent le cas dans le contexte de la présente invention, puisque la largeur
typique de l'espace annulaire (50 mm) €équivaut a environ 4 fois le diametre caractéristique
des particules de catalyseur.

Une contrainte importante que doit €galement respecter le dispositif de chargement, est que le
chargement se faisant tube par tube, 1l doit €tre suffisamment rapide pour une mise en ccuvre
industrielle, car un réacteur de vaporeformage visant une production d'environ 100 000 Nm’/h
d'H, compte environ de 200 a 350 tubes baionnette.

La présente invention décrit un systeme de chargement d'un tube a baionnette au moyen dun
écoulement de gaz, généralement de l'air, a contre-courant de la chute des particules, qui
ralentit donc la chute desdites particules en €vitant ainsi leur cassure, et permet un chargement
homogene et sans blocage.

La vitesse terminale de chute des grains considérés est d'environ 14 m/s. Pour éviter la rupture
des grains, les particules doivent tomber avec une vitesse inférieure a 3 m/s et
prétérenticllement inférieure a 2 m/s.

La vitesse du gaz a contre-courant de la chute des particules doit €tre comprise entre 11 m/s et
13 m/s pour obtenir une chute ralentie des particules. L'obtention d'une telle vitesse dans tout
I'espace annulaire (4) nécessiterait un débit de gaz tres important. L'introduction d'un tel débit
par le tube interne (5) de diametre typiquement compris entre 30 mm et 50 mm peut générer
de trop fortes vitesses a l'intérieur de ce tube, pouvant méme aller jusquun écoulement

sonique.
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Dans la présente invention, le débit de gaz nécessaire au ralentissement convenable des
particules est intégralement introduit par le tube interne (5), mais les particules solides sont
amenées dans la zone annulaire (4) par l'intermédiaire d'un tube auxiliaire rigide (7), dont le
diametre varie entre 0,5 et 0,9 fois la largeur de l'espace annulaire (4) et plus précisément du
plus petit des espaces annulaires (4) dans le cas d'un tube avec changement de diametre
interne du tube externe (6). Ce tube auxiliaire rigide (7) est divis€ en plusieurs tron¢ons de
maniere a permettre sa descente au fond de la zone annulaire (4) en début de chargement puis
son retrait progressif au fur et a mesure du chargement de ladite zone annulaire (4).
L'écoulement de gaz a lI'intérieur du tube interne (35) est tel que

- d'une part 1l génere une vitesse dans le tube auxiliaire rigide (7) qui est comprise entre
8 m/s et 14 m/s, et préférentiellement entre 11 m/s et 13 m/s.

- d'autre part 1l génere dans la zone annulaire (4) une vitesse ascendante inférieure a la
vitesse minimale de fluidisation des particules solides, comprise entre 3 m/s et 4 m/s,
afin de maintenir le lit de particules en formation a 1'état de lit fixe, mais d'emporter
les particules fines qui ont pu €tre générées pendant le chargement.

Le chargement se fait en vrac par l'ouverture supérieure du ou des tubes auxiliaires (7), au
moyen d'une trémie de chargement (1) et d'un couloir vibrant ou tapis roulant (2).

Entre le couloir vibrant (2) et le tube auxiliaire rigide (7) un accouplement souple (3) est
utilis€ pour canaliser les particules de catalyseur tout en empéchant la transmission des
vibrations au tube auxiliaire rigide.

L'écoulement de gaz en sortie du tube auxiliaire rigide (7), chargé en fines particules, passe a
travers un filtre (9) qui permet la rétention des poussieres et I'expulsion d'un gaz propre (12).
Un systeme d'étanchéité (8) assure le passage du gaz a travers uniquement le systeme de
chargement de solide et de filtration (9).

Les variations de section de la zone annulaire (4) n'ont plus dinfluence sur le débit d'air a
introduire par le tube interne (5) qui reste constant tout au long du chargement, ce qui rend le
présent dispositif particulierement bien adapté aux géométries de tubes avec variation de

dimension de la zone annulaire (4).
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EXEMPLE SELON L'INVENTION

Des essais de chargement ont €té réalisés avec le dispositif pneumatique selon l'invention
dans une colonne expérimentale de 1 m de hauteur, constituée d'un tube interne (5) de
diametre externe 42 mm et diametre interne 32,2 mm, et dun tube externe (6) de diametre
interne 128,1 mm.

Les particules de solide a charger ont la forme de petits cylindres de hauteur 1,5 cm et de
diametre 0,8 cm.

Le tube de chargement auxiliaire (7) a une longueur totale de 6,2 m et un diametre de 5 cm.
La distance entre l'extrémité intérieure du tube auxiliaire rigide (7) et la surface du lit en
formation est maintenue €gale a 50 cm pendant le chargement.

Un débit d'air de 76,3 m’/h est introduit par le tube interne de la baionnette, ce qui génére une
vitesse de chargement a l'intérieur du tube auxiliaire rigide (7) de 10,8 m/s.

La vitesse a I'intérieur du tube interne (5) de la baionnette est de 26 m/s.

La vitesse ascendante a travers le lit de particules solides est de 2 m/s, donc inférieure a la
vitesse minimale de fluidisation.

Le dispositif pneumatique est relevé en continu a une vitesse de 0,2 m/min.

Une fois le lit chargé, 1a mesure de AP est faite avec un débit d'air de 130 Nm/h.

Apres déchargement, les particules cassées sont 1solées du lot. Le taux de casse est tres faible,
de 1'ordre de 0.7%.

Les résultats du chargement sont montrés dans le tableau 1 ci-dessous.

Le chargement obtenu avec ce systeme est tres satisfaisant, avec une tres bonne
reproductibilité en termes de perte de charge (écarts a la moyenne d'environ + 3%).

Le temps de chargement est d'entre 5 et 6 minutes/metre, ce qui correspond a un temps de
remplissage d'environ 66 minutes pour un tube de 12 m (pour un débit de solide d'environ
180 kg/h).

La densité de chargement est d'environ 970 kg/m’, assez reproductible dans tous les

chargements.



CA 028845955 2015-03-13

WO 2014/060672 PCT/FR2013/052244

Tableau 1 : résultats des chargements avec systeme pneumatique avec tube auxiliaire de

chargement sur une maquette de 1 m.

Ecart a

Temps de Densité de

Taux de

chargement |de solide | chargement | charge la

(kg/m’)
068

. brisure
(min)

500"

moyenne

0,76%
0,78%
0,69%

0,5%
2,8%
-3,3%

978
963

542"
6!

Moyenne de
perte de

charge
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REVENDICATIONS

1) Dispositif pneumatique de remplissage dense de catalyseur dans un réacteur échangeur de
vaporeformage consistant en une pluralité de tubes a baionnette enfermés dans une calandre,
le catalyseur €tant constitué de particules occupant au moins en partie 1'espace annulaire (4)
compris entre un tube interne (5) et un tube externe (6), I'ensemble de ces deux tubes
constituant un tube a baionnette, la largeur dudit espace annulaire €tant comprise entre 30 mm
et 80 mm, et sa hauteur comprise entre 10 et 20 metres, les particules de catalyseur ayant la
forme de cylindres de hauteur approximativement 10 mm a 20 mm, et de diametre
approximativement 5 mm a 20 mm, le dispositif consistant en :

- au moins un tube auxiliaire rigide (7) pénétrant a l'intérieur de la zone annulaire (4) et
maintenu a une distance de la surface du lit en formation comprise entre 50 et 150 mm, de
diametre variant entre 0,5 et 0,9 fois la largeur de 1'espace annulaire (4), ledit tube auxiliaire
rigide (7) permettant d'introduire les particules solides a charger dans la zone annulaire (4), et
étant traversé a contre courant par un débit de gaz introduit par le tube interne (35),

- ledit tube auxiliaire (7) étant divis€ en plusieurs tron¢ons de longueur comprise entre 50 cm
et 200 cm, qui1 sont mis bout a bout au début du chargement, puis progressivement retirés au
fur et a mesure de la formation du lit de particules de maniere a maintenir la distance voulue
par rapport a la surface du lit, et les particules de catalyseur étant contenues dans:

- une trémie centrale (1) permettant de délivrer les particules sur un couloir vibrant ou un
tapis roulant (2) alimentant le tube auxiliaire rigide (7), par I'intermédiaire:

- d'un entonnoir (3), par lequel s'écoulent les particules a I'intérieur de 1'espace annulaire (4).

2) Méthode de chargement du catalyseur faisant appel au dispositif selon la revendication 1
caractérisée par la suite d'étapes suivantes:

- le tube auxiliaire rigide (7) est initialement démonté en trongons et se trouve a
I'extérieur du tube a baionnette, la trémie (1) étant remplie de solide,

- le tube auxiliaire rigide (7) est introduit progressivement dans la zone annulaire (4) en
mettant bout a bout le nombre de trongons nécessaires jusqu'a ce que son extrémité
inférieure se situe a une distance comprise entre 50 cm et 100 cm par rapport au fond
de la zone annulaire (4).

- le débit de gaz adéquat est intégralement introduit par le tube interne (3),
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- le tapis roulant ou le couloir vibrant (2) est mis en route de maniere a fournir un débit
de particules solides compris entre 150 kg/h et 500 kg/h, et prétérentiellement compris
entre 250 kg/h et 500 kg/h, lesdites particules solides étant introduites dans la zone
annulaire (4) par I'intermédiaire du tube auxiliaire rigide (7),

S - au fur et a mesure que la zone annulaire (4) se remplit, le tube auxiliaire rigide (7) est
remonté de la zone annulaire (4) par enlevement de trongons a l'aide de l'enrouleur
externe (10), de maniere a respecter une distance constante par rapport a la surface du
lit qui1 se constitue progressivement, ladite distance étant toujours comprise entre 50
cm et 100 cm,

10 - le tube auxiliaire rigide (7) est retiré avec une vitesse €quivalente a la vitesse de
chargement du tube comprise entre 0,1 m/min et 0,4 m/min, et prétérenticllement
comprise entre 0,2 et 0,4 m/min.

- une fois le tube baionnette chargé et le systeme de chargement retiré, le tube auxiliaire
rigide (7) est déplacé pour le chargement du tube suivant.

135

3) Méthode de chargement du catalyseur selon la revendication 2, dans laquelle le gaz utilisé

est de 1'air ou de 1'azote.



CA 028845955 2015-03-13

PCT/FR2013/052244

WO 2014/060672

LLLLLLLLL LSS LS LRSS LSRR8 8888

2
“
£
“

»J

PLLLLL

1/1

R
3
"N
>
ﬂ
>
ﬂ
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
>
R
R
>

AR

a’;‘tf/

rrr e PV

oy

(A

oy

o
\
O
.

oy




>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
>
”
>

[

X

o

e o als
LA

v

o
LA

o

L
ey

”

”!

i

T T T

!
\,
O
\

Sy
rrr e PV
Sy

oy

ey

Sy

r
L




	Page 1 - abstract
	Page 2 - abstract
	Page 3 - description
	Page 4 - description
	Page 5 - description
	Page 6 - description
	Page 7 - description
	Page 8 - description
	Page 9 - description
	Page 10 - description
	Page 11 - description
	Page 12 - claims
	Page 13 - claims
	Page 14 - drawings
	Page 15 - abstract drawing

