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DISPOSITIF DE REFROIDISSEMENT POUR REACTEUR CATALYTIQUE DE METHANATION DE DIOXYDE DE

CARBONNE.

Le dispositif (10) de refroidissement pour réacteur
(105) catalytique de méthanation de dioxyde de carbone
comporte:

- au moins un tube (110) de refroidissement traversant
le réacteur comportant:

- une entrée (115) et

- une sortie (120) positionnée a une altitude plus élevée
que l'entrée,

- un ballon (125) d'eau alimentant le tube par gravité,
comportant:

- une sortie (130) d'eau, connectée a l'entrée du tube;

- une entrée (135) d'eau et de vapeur connectée ala sor-
tie du tube;

- une sortie (140) de vapeur et

- une entrée (145) d'alimentation en eau,

- un moyen (150) de mesure de la température dans le
réacteur catalytique et

- un moyen (155) de commande d'un niveau d'eau dans
le ballon d'eau configuré pour alimenter le ballon d'eau en
eau pour maintenir un niveau d'eau prédéterminé dans le
ballon.
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DOMAINE TECHNIQUE DE L'INVENTION
La présente invention vise un dispositif de refroidissement pour réacteur
catalytique de méthanation de dioxyde de carbone. Elle s’applique, notamment, aux

réacteurs de méthanation.

ETAT DE LA TECHNIQUE

La réaction de méthanation est une réaction tres exothermique qui est réalisée
a laide de catalyseurs. Le rendement de cette réaction est conditionne par la
maitrise thermique du réacteur et par I'optimisation de la récupération énergeétique du
réacteur.

On distingue deux types de réacteurs :

- les réacteurs a lit fixe et
- les réacteurs a lit fluidisé.

Les réacteurs a lit fixes sont simples & concevoir et a construire mais lorsqu’ils
nintégrent pas de systeme de refroidissement interne, la chaleur libérée par les
réactions exothermiques entraine une augmentation de température avec deux
conséquences : un déplacement des équilibres chimiques conduisant a une baisse
de rendement de conversion et un risque de désactivation du catalyseur par le
frittage a haute température de la phase active du catalyseur.

Les réacteurs de méthanation les plus répandus sont a lit catalytique fixe avec
des échangeurs de chaleur entre les réacteurs. Cependant, ces systemes ne
permettent pas de maitriser la température de la réaction au fur et & mesure de son
déroulement. 1l découle de cet inconvénient la nécessité de disposer plusieurs
étages réactionnels en série pour escompter une conversion satisfaisante et donc
des colts tres importants.

Dans dautres systémes, des réacteurs échangeurs intégrant un
refroidissement pour des réacteurs a lit fixe utilisent une configuration de type
échangeur tubulaire ou a plaques. Dans ces réacteurs, le catalyseur est dispose

dans des tubes verticaux et un fluide caloporteur, tel de 'eau, de I'huile thermique ou
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de la vapeur d’eau par exemple, est utilisé pour effectuer le refroidissement par
l'extérieur des tubes, aussi appelé «cdté calandre ». Ces systemes ont le
désavantage d’induire la construction d’'une calandre devant résister a des pressions
trés importantes. Lorsque la taille du réacteur augmente, ou lorsque la réaction
nécessite une température plus élevée, le colt de construction de cette calandre
augmente fortement, ce qui pénalise I'utilisation de ces systemes.

Dans d’'autres systemes, un lit fixe est refroidi par des serpentins disposés,
soit horizontalement, soit verticalement. Les inconvénients de ces serpentins sont
détaillés a la fin de la partie suivante.

Les réacteurs de méthanation a lit fluidisé ont I'avantage d’avoir une
température tres homogene permettant une bonne maitrise de la conversion
chimique par évacuation de la chaleur produite par les réactions, que 'on ne peut
contrdler que si I'on y integre un systeme de refroidissement.

Dans le cas des réacteurs de méthanation a lit catalytique fluidisé, il existe des
systemes mettant en oceuvre un dispositif de refroidissement intégré utilisant le
changement de phase de I'eau pour réguler la température au sein du réacteur. Ces
systémes sont basés sur l'utilisation de serpentins (« coils », en anglais) dans
lesquels est introduite I'eau de refroidissement et le changement de phase a lieu
dans les serpentins.

Certains systemes mettent en ceuvre des tubes en faisceau (« bundle », en
anglais) sans orientation particuliere pour refroidir deux réacteurs a lit fluidisé
fonctionnant a des pressions différentes.

L'utilisation de serpentins ou de faisceaux pour effectuer un refroidissement
par changement de phase pose des problemes de stratification entre la phase liquide
et [a phase vapeur :

- lorsque les serpentins ou les faisceaux sont trop peu inclinés vis-a-vis de

'horizontale ou

- lorsque les serpentins ou les faisceaux présentent des boucles en point haut.

Dans les deux cas, cela nuit au bon refroidissement du réacteur, entraine la
désactivation prématurée du catalyseur et peut provoquer un vieillissement précoce
du systeme de refroidissement. Dans ces deux configurations, une maniére de limiter
le risque de dysfonctionnement du systeme de refroidissement consiste a intercaler

une pompe de circulation dans le dispositif de refroidissement. Cet équipement
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augmente les colts d'investissement et d’exploitation du systéeme et pour autant il

n’apporte pas la garantie d’'un fonctionnement optimum.

OBJET DE L'INVENTION

La présente invention vise a remédier a tout ou partie de ces inconvénients.

A cet effet, selon un premier aspect, la présente invention vise un dispositif de
refroidissement pour réacteur catalytique de méthanation de dioxyde de carbone, qui
comporte :

au moins un tube de refroidissement traversant le réacteur comportant :
- une entrée et
- une sortie positionnée a une altitude plus élevée que I'entrée,
- un ballon d’eau alimentant le tube par gravité, comportant :
- une sortie d’'eau, connectée a I'entrée du tube ;
- une entrée d’eau et de vapeur connectée a la sortie du tube ;
- une sortie de vapeur et
- une entrée d’alimentation en eau,
- un moyen de mesure de la température dans le réacteur catalytique et
- un moyen de commande d’un niveau d’eau dans le ballon d’eau configuré
pour alimenter le ballon d’eau en eau pour maintenir un niveau d'eau
prédéterminé dans le ballon.

L'utilisation de tubes pour réaliser le refroidissement par changement de
phase liquide — gaz de I'eau, permet de s’affranchir des phénomeénes de stratification
entre 'eau et la vapeur que I'on peut rencontrer dans des serpentins « horizontaux »,
ou des serpentins « verticaux ». La configuration choisie permet une évacuation
continue de la vapeur produite et une circulation de lI'eau de refroidissement
permanente sans utiliser de pompes auxiliaires. La mesure de la température dans le
réacteur catalytique permet de réguler la pression de fonctionnement du systéme de
refroidissement et donc sa température, ce qui permet de réguler la température
dans le réacteur. Le maintien d’'une pression minimale, impose une température
minimale dans le systeme de refroidissement, ce qui empéche la formation de
composés toxiques tels que les carbonyles.

Dans des modes de réalisation, le dispositif objet de la présente invention
comporte :
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- une vanne de sortie de vapeur positionnée sur la sortie de vapeur du ballon et
- un systéme de régulation de la pression a lintérieur du ballon d'eau en
fonction de la température du réacteur mesurée par le moyen de mesure de la
température, ce systeme de régulation étant configuré pour commander

Iouverture ou la fermeture de la vanne en fonction de la température mesurée

par le moyen de mesure de la température afin d’augmenter ou de réduire la

pression dans le ballon.

Ces modes de réalisation permettent de réguler la pression a lintérieur du
dispositif de refroidissement de maniére adaptative a la température mesurée.

Dans des modes de réalisation, le systéme de régulation est configuré pour
commander P'ouverture ou la fermeture de la vanne en fonction d’une différence
entre la température captée et une valeur limite déterminée.

Ces modes de réalisation permettent de réguler le dispositif de
refroidissement de maniére a ce que la température mesurée a lintérieur augmente
ou diminue pour atteindre la valeur limite déterminée.

Dans des modes de réalisation le dispositif objet de la présente invention
comporte un capteur de pression a lintérieur du dispositif de refroidissement, le
systéme de régulation étant configuré pour commander 'ouverture ou la fermeture
de la vanne en fonction de la température et de la pression captées.

Ces modes de réalisation permettent de réguler la pression a lintérieur du
dispositif de refroidissement, la vapeur ainsi libérée pouvant étre valorisée par un
dispositif externe.

Dans des modes de réalisation, au moins un des tubes est rectiligne et
traverse le réacteur verticalement, chaque tube rectiligne étant configuré pour que
Feau circulant dans ledit tube soit partiellement vaporisée lors du passage dans le
réacteur catalytique.

Ces modes de réalisation permettent de s’affranchir des phénoménes de
stratification entre I'eau et la vapeur que 'on peut rencontrer dans des serpentins «
horizontaux », ou des serpentins « verticaux ».

Dans des modes de réalisation, le dispositif objet de la présente invention
comporte un distributeur d’eau relié a chaque tube.
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Ces modes de réalisation permettent de limiter le nombre d’orifices traversant
la paroi du réacteur, ces orifices étant mutualisés pour former une entrée d’eau pour
le distributeur d’eau.

Dans des modes de réalisation, le dispositif objet de la présente invention
comporte un collecteur de vapeur relié a chaque tube.

Ces modes de réalisation permettent de limiter le nombre d’orifices traversant
la paroi du réacteur, ces orifices étant mutualisés pour former une sortie d’eau pour
le collecteur d’eau.

Ces modes de réalisation permettent de réguler la vitesse de circulation de
'eau dans le dispositif.

Dans des modes de réalisation, au moins un tube est positionné a proximité
d’une paroi intérieure du réacteur.

Ces modes de réalisation peuvent étre mis en ceuvre dans le cas de réacteurs
fonctionnant a une pression proche de la pression atmosphérique.

Dans des modes de réalisation, au moins une paroi du réacteur est formée
par au moins un tube.

Ces modes de réalisation permettent de former la paroi du réacteur a partir de
tubes de refroidissement.

Dans des modes de réalisation, au moins un tube comporte des ailettes.

Ces modes de réalisation augmentent la surface de contact entre le tube et

lintérieur du réacteur catalytique.

BREVE DESCRIPTION DES FIGURES
D’autres avantages, buts et caractéristiques particulieres de Flinvention
ressortiront de la description non limitative qui suit d’au moins un mode de réalisation
particulier du dispositif objet de la présente invention, en regard des dessins
annexés, dans lesquels :
- la figure 1 représente, schématiquement et de cété, un premier mode de
réalisation particulier du dispositif objet de la présente invention,
- la figure 2 représente, schématiquement et de dessus, un deuxieme mode de
réalisation particulier du dispositif objet de la présente invention et
- la figure 3 représente, schématiquement et de cété, un troisieme mode de

réalisation particulier du dispositif objet de la présente invention.
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DESCRIPTION D’EXEMPLES DE REALISATION DE L'INVENTION

La présente description est donnée a titre non limitatif, chaque caractéristique
d’'un mode de réalisation pouvant étre combinée a toute autre caractéristique de tout
autre mode de réalisation de maniére avantageuse.

On note dés a présent que les figures ne sont pas a I'échelle.

On observe, sur la figure 1, qui n’est pas a I'échelle, une vue en coupe d'un
mode de réalisation du dispositif 10 objet de la présente invention. Ce dispositif 10
de refroidissement pour réacteur 105 catalytique de méthanation de dioxyde de
carbone comporte :

- au moins un tube 110 de refroidissement traversant le réacteur 105
comportant :
- une entrée 115 et
- une sortie 120 positionnée a une altitude plus élevée que I'entrée 115,
- un ballon 125 d’eau alimentant le tube 110 par gravité, comportant :
- une sortie 130 d’eau, connectée a I'entrée 115 du tube 110 ;
- une entrée 135 d’eau et de vapeur connectée a la sortie 120 du tube
110;
- une sortie 140 de vapeur et
- une entrée 145 d’alimentation en eau,
- un moyen 150 de mesure de la température dans le réacteur 105 catalytique
et
- un moyen 155 de commande d’un niveau d’eau dans le ballon 125 d’eau
configuré pour alimenter le ballon 125 d’eau en eau pour maintenir un niveau

d’eau prédéterminé dans le ballon 125.

Le réacteur 105 catalytique présente, par exemple, une forme de cylindre
comportant une entrée 107 pour gaz a traiter et une sortie 109 pour gaz traite. Ce
réacteur 105 est par exemple configuré pour réaliser une réaction de méthanation.

Dans des variantes, telles que celle représentée en figure 3, le réacteur 305
comporte deux parties. Une premiére partie est configurée pour recevoir un lit fluidisé
et présente un diamétre moindre par rapport a la deuxieme partie plus large. La
premiére partie correspond a une zone d’expansion du lit fluidisé tandis que la
deuxiéme partie correspond a une zone de désengagement.
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Ce réacteur 105, ou 305, est traversé par au moins un tube 110, ou 310
respectivement. Chaque tube 110, ou 310, est, par exemple, une conduite dont une
paroi est conductrice de chaleur. Un cbté de la paroi est positionné au contact de
lintérieur du réacteur 105, ou 305, tandis que l'autre c6té de la paroi est positionné
au contact d’eau ou de vapeur d’eau, ou d’'un mélange eau liquide et vapeur d’eau,
circulant dans le tube 110, ou 310, en fonction du fonctionnement du dispositif 10.

Lorsque le dispositif 10 est en fonctionnement, une partie de I'eau contenue
dans le tube 110 est transformée en vapeur par échange thermique entre le réacteur
105 et la paroi du tube 110 puis entre la paroi du tube 110 et 'eau contenue dans le
tube 110. Cette vapeur se déplace en altitude vers le haut du tube 110 avec l'eau
contenue dans le tube 110.

L’'eau pénétre dans le tube 110 par une entrée 115 d'eau, cette entrée 115
d’eau étant par exemple un orifice du tube 110 relié a une conduite d’alimentation en
eau.

L’eau sort du tube 110 par une sortie 120, cette sortie 120 étant par exemple
un orifice du tube 110 relié a une conduite d’évacuation d’eau et/ou de vapeur d’eau.

Chaque tube 110 de refroidissement est préférentiellement vertical ou proche
de la verticalité sans coudes a 180°.Préférentiellement, seule l'alimentation en eau
de chaque tube 110 et la collecte du mélange eau — vapeur sortant de chaque tube
110 sont réalisées avec des tubes, 170 et 175, non verticaux.

Le dispositif 10 comporte, de plus, un ballon 125 d’eau. Ce ballon 125 d’eau,
est, par exemple, un réservoir d’eau étanche. Ce ballon 125 d’'eau comporte quatre
ouvertures :

Une premiére ouverture correspond a une sortie 130 d’eau, connectée a
'entrée 115 du tube 110. Cette sortie 130 d’eau comporte une conduite 132 de
transport de I'eau depuis P'ouverture du ballon 125 jusqu'a I'entrée 115 du tube
110.La conduite 132, dite « de descente froide », est connue de 'homme du métier
sous le nom de « downcomer » (« descendant » en anglais). Cette conduite 132
n’entre pas dans le réacteur 105. Préférentiellement, cette premiére ouverture est
positionnée sur une partie basse du ballon 125 lorsque ce ballon 125 est fixé en
position. De cette maniére, la gravité entraine I'alimentation de la sortie 130 en eau

sans nécessité d'un appareillage supplémentaire.
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Une deuxiéme ouverture correspond a une entrée 135 d’eau et de vapeur
connectée 2 la sortie 120 du tube 110. Cette entrée 135 comporte une conduite 137
de transport du fluide depuis la sortie 120 du tube 110 jusqu'a 'ouverture du ballon
125.Préférentiellement, cette deuxiéme ouverture est positionnée sur une partie
haute du ballon 125 lorsque ce ballon 125 est fixé en position. De cette maniére,
leau et la vapeur franchissant 'ouverture sont séparées par l'effet de la gravité et si
besoin & l'aide d’équipements classiques de séparation gaz — liquide tels que :

- des chicanes,
- des cyclones et/ou
- des dévesiculeurs.

Une troisieme ouverture correspond a une sortie 140 de vapeur. Cette sortie
140 peut comporter une conduite de transport de la vapeur alimentant un dispositif
externe ou une cheminée équipée d’une vanne 160 telle que décrite ci-apres.

La vapeur produite par I'évaporation de 'eau dans chaque tube 110 permet la
valorisation de la chaleur de la réaction exothermique, soit directement sous forme
de chaleur, soit sous forme de matiére, soit sous forme d’énergie au travers d'une
turbine par exemple. De maniére générale, un dispositif externe peut étre relié a la
sortie 140 pour vapeur d’eau du ballon 125.

Dans des modes de réalisation préférentiels, le dispositif 10 comporte un
moyen 146 de mesure de niveau d’eau dans le ballon 125. Ce moyen de mesure 146
est, par exemple, une sonde de niveau externe reliée au ballon 125 par des
piquages.

La vapeur quittant le dispositif est compensée par Fapport d’'une quantité
équivalente d’eau d'alimentation dans le ballon 125.

Une quatrieme ouverture correspond a une entrée 145 d’'alimentation en eau.
Cette entrée 145 est reliée & une conduite d’alimentation en eau d’'un réseau de
distribution d’eau externe.

Le ballon 125 est positionné de telle maniére que la surface de I'eau dans le
ballon 125, lorsque Peau dans ce ballon 125 est au point le plus bas, ce point le plus
bas corresponde au point le plus haut d’'un tube 110 dans le réacteur 105. De cette
maniére, grace a la conduite 132 et quelle que soit la géométrie de la conduite 132
ou du ballon 125, la présence d’eau dans ce ballon 125 implique la présence d’eau

dans au moins un tube 110.
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Dans des variantes, le dispositif 10 comporte une pluralité de ballons 125
alimentés par et alimentant, chacun, un ou plusieurs tube 110.

Ainsi, comme on le comprend chaque tube 110 est alimenté en permanence
par un fonctionnement en thermosiphon qui assure une circulation naturelle et auto-
régulante de I'eau de refroidissement. Plus il y a de chaleur dans le réacteur 105 a
évacuer, plus de bulles de vapeur sont formées, ce qui augmente le débit de
circulation d’eau et de vapeur et donc le renouvellement de I'eau au contact de tubes
110 de refroidissement.

Le moyen 150 de mesure de la température dans le réacteur 105 catalytique
est, par exemple, une sonde de température positionnée a l'intérieur du réacteur 105
dans la couche de catalyseur.

Dans des variantes, le dispositif 10 comporte une pluralité de moyens 150 de
mesure.

Le moyen 155 de commande du ballon 125 d’eau est, par exemple, un circuit
électronique de type microcontrdleur, configuré pour commander I'ouverture ou la
fermeture de l'entrée 145 d’eau & un moyen de commande (non représenté) de
'entrée 145 d’eau en fonction d’un niveau mesuré par le moyen de mesure 146 de
niveau d’eau dans le ballon 125.

Les régulateurs, 156 et 157, sont par exemple regroupés en un circuit
électronique de type microcontréleur pour commander ouverture ou la fermeture de
la sortie 140 de vapeur d’eau par la vanne 160.

Dans des modes de réalisation, tels que celui représentés sur la figure 1, le
dispositif 10 comporte :

- une vanne 160 de sortie de vapeur positionnée sur la sortie 140 de vapeur du
ballon 125 et

- un systeme 158 de régulation de la pression a lintérieur du ballon d’eau en
fonction de la température du réacteur mesurée par le moyen de mesure de la
température, ce systéme 158 de régulation étant configuré pour commander

Pouverture ou la fermeture de la vanne en fonction de la température mesurée

par le moyen 150 de mesure de la température afin d'augmenter ou de réduire

la pression dans le ballon.

Le systéme de régulation 158 de pression est formeé par :
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- un régulateur 156, tel que décrit ci-apres,
- un régulateur 157, tel que décrit ci-aprés et
- la vanne 160.

Le systéme 158 de régulation est configuré pour commander I'ouverture ou la
fermeture de la vanne 160 en fonction de la température mesurée par le moyen 150
de mesure de la température afin d’augmenter ou de réduire la pression dans le
ballon 125. Ainsi, lorsque la pression dans le ballon 125 doit étre réduite, la vanne
160 est ouverte de sorte que de la vapeur d’eau s’échappe du ballon 125.

Dans des modes de réalisation, tels que celui représentés sur la figure 1, le
systéme 158 de régulation est configuré pour commander I'ouverture ou la fermeture
de la vanne 160 en fonction d’'une différence entre la température captée et une
valeur limite déterminée. Dans ces modes de réalisation la pression & l'intérieur du
circuit formé par le ballon 125 et les tubes 110 est régulée pour que la température a
Pintérieur du réacteur 105 augmente ou diminue pour atteindre la valeur limite
déterminée.

Dans des modes de réalisation, tels que celui représentés sur la figure 1, le
dispositif 10 comporte un capteur 165 de pression a lintérieur du dispositif de
refroidissement. Ce capteur 165 de pression est, par exemple, une sonde de
pression positionnée a l'intérieur du circuit formé par le ballon 125 et les tubes 110.
Le systtme 158 de régulation est configuré pour commander Pouverture ou la
fermeture de la vanne 160 en fonction de la température et de la pression captées.

Dans des modes de réalisation, tels que celui représentés sur la figure 1, au
moins un des tubes 110 est rectiligne et traverse le réacteur 105 verticalement,
chaque tube 110 rectiligne étant configuré pour que I'eau circulant dans le dit tube
110 soit partiellement vaporisée lors du passage dans le réacteur 105 catalytique.

Par « partiellement vaporisée », on entend un ordre de grandeur de l'ordre de
cing pourcent d’eau vaporisée en sortie de chaque tube 110.

Dans des modes de réalisation, tels que celui représentés sur la figure 1, le
dispositif 10 comporte un distributeur 170 d’eau relié a chaque tube 110. Ce
distributeur 170 est, par exemple, une conduite creuse dont une ouverture est
positionnée en dehors du réacteur 105 et, pour chaque tube 110, une ouverture est
positionnée & Fintérieur du réacteur 105, la cavité de la conduite reliant Fouverture

extérieure et chaque ouverture intérieure.
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Dans des modes de réalisation, tels que celui représentés sur la figure 1, le
dispositif 10 comporte un collecteur 175 de vapeur relié a chaque tube 110.Ce
collecteur 175 est, par exemple, une conduite creuse dont une ouverture est
positionnée en dehors du réacteur 105 et, pour chaque tube 110, une ouverture est
positionnée a lintérieur du réacteur 105, la cavité de la conduite reliant 'ouverture
extérieure et chaque ouverture intérieure.

Préférentiellement, seul le distributeur 170 et/ou le collecteur 175 sont des
conduits non proches de la verticalité, par opposition aux tubes 110 et, le cas
échéant, a la conduite 132 qui sont préférentiellement verticaux.

Dans des modes de réalisation, tels que celui représentés sur la figure 1, au
moins un tube 110 est positionné & proximité d’'une paroi 185 intérieure du réacteur
105.

Dans des modes de réalisation, tels que celui représentés sur la figure 2, au
moins une paroi 215 du réacteur 205 est formée par au moins un tube 210.

Dans des modes de réalisation, tels que celui représentés sur la figure 1, au
moins un tube 110 comporte des ailettes 190. Extérieurement, au moins un tube 110
de refroidissement peut étre muni d'ailettes sur tout ou partie de la longueur du tube
110 afin d’augmenter la surface de contact avec le catalyseur et les gaz. De plus, au
moins un tube 110 de refroidissement peut étre rainuré intérieurement.

On observe, sur la figure 2, schématiquement, en coupe et vue de dessus, un
mode de réalisation particulier d’'un réacteur 205 muni de tubes 210 d’un dispositif de
refroidissement objet de la présente invention. Dans ce mode de réalisation, les
tubes 210 sont intégrés a la paroi 215 du réacteur 205 et en forment tout ou partie.

On observe sur la figure 3, schématiquement, en coupe et vue de cdte, un
mode de réalisation particulier d’'un réacteur 305 muni de tubes 310 d'un dispositif de
refroidissement objet de la présente invention. Ce réacteur 305 correspond a un
réacteur 305 a lit catalytique fluidisé.

Ainsi, comme on le comprend a la lecture de la présente description, le
dispositif de refroidissement fonctionne par un mécanisme de thermosiphon. Ce
thermosiphon comporte :

- un ballon 125,
- une conduite de descente froide 132 si le dispositif 10 comporte une telle

conduite 132,
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- un distributeur 170 si le dispositif 10 comporte un tel distributeur 170,
- chaque tube 110 ou 310 et
- un collecteur 175 si le dispositif 10 comporte un tel collecteur 175.

Le thermosiphon fonctionne de la fagon suivante: le ballon 125 est
partiellement rempli d’eau de sorte que chaque conduite 132 de descente froide soit
en permanence entiérement remplie d’eau, ainsi que le distributeur 170 d’eau ; cet
ensemble constitue une colonne d’eau permanente. Chaque tube, 110 ou 310, de
refroidissement initialement partiellement ou intégralement rempli en eau est
chauffé par la chaleur de la réaction ayant lieu dans le réacteur 105. Une partie de
Ieau contenue dans chaque tube, 110 ou 310, est évaporée en formant des bulles
de vapeur. Le mélange obtenu présente une densité plus faible que I'eau présente
dans le ballon et les conduites de descente froide. En conséquence, un
déséquilibre de masse est créé et le mélange eau-vapeur est poussé par l'eau
venant du ballon 125. Le mélange eau-vapeur remonte par le collecteur 175
jusqu’au ballon 125. Ce mélange est séparé en deux phases : la phase liquide est
stockée dans le fond du ballon 125 et retourne vers chaque tube, 110 ou 310, de
refroidissement et la phase gazeuse est évacuée en fonction de la pression a
maintenir dans le systéme de refroidissement.

Compte tenu des échanges thermiques, entre 'eau dans chaque tube, 110
ou 310, d’'une part et le lit catalytique a lit fixe ou a lit fluidisé et les gaz d’autres
part, ce dispositif 10 peut réguler la température dans le réacteur, 105 ou 305, a lit
fluidisé ou 2 lit fixe en régulant la pression du ballon 125. Cette régulation impose
une température de changement de phase de I'eau précise et qui varie trés peu
entre le bas et le haut de chaque tube, 110 ou 310, préférentiellement vertical. Pour
effectuer cette régulation, une ou plusieurs mesures de température sont effectuees
dans le réacteur, 105 ou 305, catalytique. Cette mesure de température est utilisée
par un régulateur 157, tel un moyen de commande, qui compare la température
mesurée avec la valeur limite déterminée de consigne. Le régulateur 157 envoie un
signal de sortie vers un second régulateur 156, tel un moyen de commande, qui
compare le signal du premier régulateur avec la mesure de pression du
thermosiphon. En fonction de 'écart de pression le deuxieme régulateur agit sur la
vanne 160 de sortie de vapeur pour modifier la pression de fonctionnement de
lensemble du dispositif 10 de refroidissement, pour obtenir la température
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souhaitée dans le réacteur, 105 ou 305, catalytique, qu’il soit a lit fixe ou a lit
fluidisé.

Le changement de phase liquide-gaz est un phénoméne opérant a une
température fixe pour une pression donnée. En conséquence, la température est
uniforme tout le long de chaque tube, 110 ou 310, servant a I'échange thermique.
Cette propriété est mise a profit pour imposer une température fixe dans le
réacteur, 105 ou 305, catalytique qui permet une meilleure conversion pour les
réactions chimiques qui s’y produisent. De plus, cette température dans le réacteur,
105 ou 305, est réglable en modifiant la pression de fonctionnement du dispositif 10
de refroidissement, ce qui modifie de facto la température du changement de phase
liquide-gaz.

Le dispositif, 10 ou 30, peut étre décliné en deux configurations :

Si le réacteur, 105 ou 305, catalytique fonctionne a une pression proche de
la pression atmosphérique, les parois latérales du réacteur, 105 ou 305, peuvent
étre constituées par tout ou partie de tubes, 110 ou 310, de refroidissements
verticaux. Dans ce cas de figure la configuration consiste a joindre chaque tube,
110 ou 310, formant la paroi du réacteur, 105 ou 305, par des fers plats, appelés
« ailettes ». D'autres tubes, 110 ou 310, verticaux peuvent étre utilisés a lintérieur
du réacteur 105 afin de présenter la surface d'échange et le refroidissement
nécessaire au fonctionnement de la réaction. L’avantage de cette configuration est
quil 'y a pas d’écart de température entre les parois du réacteur, 105 ou 305, et
d’autres tubes, 110 ou 310, de refroidissement placés a l'intérieur du réacteur, 105
ou 305.

Si le réacteur, 105 ou 305, catalytique fonctionne a une pression éloignée de
la pression atmosphérique, il est préférable de réaliser le réacteur, 105 ou 305,
selon les régles de l'art des équipements sous pression et d'insérer les tubes, 110
ou 310, du dispositif 10 de refroidissement a tubes verticaux dans le reacteur, 105
ou 305.

Les configurations proposées offrent les avantages suivants :

- puisque c’est le changement de phase qui absorbe la chaleur, le fluide de
refroidissement présente une température constante pour une pression
donnée, ce qui permet d’étre isotherme,

- lessentiel de la surface d’échange est préférentiellement verticale, ce qui
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empéche I'accumulation de vapeur dans chaque tube, 110 ou 310, et donc
les phénomenes de stratification entre I'eau et la vapeur,

- le principe de circulation naturelle, par le mécanisme de thermosiphon, mis
en ceuvre par le dispositif, 10 ou 30, permet de ne pas nécessairement
utiliser de pompe de circulation,

- peut étre appliquée sur les réacteurs, 105 ou 305, & lit fixe et a lit fluidisé et

- permet de maintenir une température minimale dans le réacteur 105 ce qui
favorise la cinétique de réaction et empéche la formation de composés
toxiques tels que les carbonyles.
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REVENDICATIONS

1. Dispositif (10) de refroidissement pour réacteur (105) catalytique de méthanation

de dioxyde de carbone, caractérisé en ce qu’il comporte :

au moins un tube (110) de refroidissement traversant le réacteur comportant :
- une entrée (115) et
- une sortie (120) positionnée a une altitude plus élevée que l'entrée,
- un ballon (125) d’eau alimentant le tube par gravité, comportant :
- une sortie (130) d’eau, connectée a I'entrée du tube ;
- une entrée (135) d’eau et de vapeur connectée a la sortie du tube ;
- une sortie (140) de vapeur et
- une entrée (145) d’alimentation en eau,
- un moyen (150) de mesure de la température dans le réacteur catalytique,
- un moyen (155) de commande d'un niveau d'eau dans le ballon d'eau
configuré pour alimenter le ballon d’eau en eau pour maintenir un niveau
d’eau prédéterminé dans le ballon.

2. Dispositif (10) selon la revendication 1, qui comporte :

- une vanne (160) de sortie de vapeur positionnée sur la sortie (140) de vapeur
du ballon (125) et

- un systéme (158) de régulation de la pression & l'intérieur du ballon d’eau en
fonction de la température du réacteur mesurée par le moyen de mesure de la
température, ce systéme (158) de régulation étant configuré pour commander
I'ouverture ou la fermeture de la vanne en fonction de la température mesurée
par le moyen (150) de mesure de la température afin d’'augmenter ou de
réduire la pression dans le ballon.

3. Dispositif (10) selon la revendication 2, dans lequel le systéme (158) de régulation
est configuré pour commander l'ouverture ou la fermeture de la vanne (160) en

fonction d’une différence entre la température captée et une valeur limite déterminée.

4. Dispositif (10) selon I'une des revendications 2 ou 3, qui comporte un capteur
(165) de pression a lintérieur du dispositif de refroidissement, le systeme (158) de
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régulation étant configuré pour commander I'ouverture ou la fermeture de la vanne
(160) en fonction de la température et de la pression captées.

5. Dispositif (10) selon I'une des revendications 1 a 4, dans lequel au moins un des
tubes (110) est rectiligne et traverse le réacteur (105) verticalement, chaque tube
rectiligne étant configuré pour que I'eau circulant dans ledit tube soit partiellement

vaporisée lors du passage dans le réacteur catalytique.

6. Dispositif (10) selon F'une des revendications 1 a 5, qui comporte un distributeur
(170) d’eau relié a chaque tube (110).

7. Dispositif (10) selon 'une des revendications 1 a 6, qui comporte un collecteur
(175) de vapeur relié a chaque tube (110).

8. Dispositif (10) selon I'une des revendications 1 a 7, dans lequel au moins un tube

(110) est positionné a proximité d’'une paroi (185) intérieure du réacteur.

9. Dispositif (10) selon la revendication 8, dans lequel au moins une paroi (185) du
réacteur (105) est formée par au moins un tube (110).

10. Dispositif (10) selon I'une des revendications 1 a 9, dans lequel au moins un tube
(110) comporte des ailettes (190).
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