
(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
プロセス流体供給帯域 と、熱交換帯域 と、そしてプロセス流体取り出し
帯域 とを含む装置であ 、第一及び第二の境界手段

が上記の帯域をお互いどおし切り離しており、複数の熱交換チューブ が当該
境界手段のうちの一方 に固定されそして熱交換帯域を通り抜けて延び
ていて、それによりプロセス流体はプロセス流体供給帯域から熱交換チューブを通ってプ
ロセス流体取り出し帯域へ流れることができ、且つ各熱交換チューブごとに、シールチュ
ーブ が当該境界手段のうちの他方

へ固定されていて、各シールチューブは、各シールチュ
ーブがそれと組み合わされる熱交換チューブと滑動する関係となって熱交換チューブとシ
ールチューブとが互いに重なる重なり領域を画定し、それにより熱交換チューブの熱膨張
を当該重なり領域内で調整することができるように、それと組み合わされる熱交換チュー
ブと実質的に同軸に配置されてい て、当該熱交換チューブ及びそれと
組み合わされるシールチューブのうちの内側のチューブが、 断面
積の減少した内部の絞り 上記プロセス流体の流れ方向において の
下流 絞り 面 り大きい 膨張領域 と、当該内側のチューブの
壁を貫通して上記低圧領域を当該内側チューブの外部に連絡する通路 であって、上
記重なり領域内に位置し、それにより上記熱交換帯域から上記重なり領域を通り当該内側
チューブ内の低圧領域への流体のための流動路を提供している一つ以上の通路 とを
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（ 11） （ 12， 13）
（ 14） り （ 15， 17（図１，２）、 35（図

３）） （ 19）
（ 15（図１～３））

（ 26（図１～３）、 37（図４～６）） （ 17（図１，２）
、 35（図３）、 15（図４～６））

る熱交換装置であっ
低圧領域（ 32）を作る、

（ 31）と、 当該低圧領域
の、当該 の断 積よ 断面積の （ 33）

（ 34）

（ 34）



備えている 熱交換装置。
【請求項２】
前記 境界手段が前記チューブが貫通して延びるチューブシート

を含む、請求項１記載の熱交換装置。
【請求項３】
前記 境界手段がプロセス流体取り出し導管 に接続されるヘッダーパイプ

を含む、請求項１記載の熱交換装置。
【請求項４】

、請求項１から３までのいずれか一つに記載の熱
交換装置。
【請求項５】
前記熱交換チューブがプロセス流体入口帯域と熱交換帯域との間の境界手段 に固定
されている、請求項１から４までのいずれか一つに記載の熱交換装置。
【請求項６】
熱交換改質装置の形態をとっていて、その熱交換改質装置はプロセス流体が前記チューブ
を通過後に当該プロセス流体の部分燃焼を行いそして当該部分燃焼後のガスを当該熱交換
改質装置へ熱交換流体として供給するように設計された部分燃焼手段に接続される、請求
項１から５までのいずれか一つに記載の熱交換装置。
【請求項７】
前記部分燃焼手段が、前記部分燃焼したガスが前記熱交換流体として前記熱交換改質装置
へ供給される前に通過する二次改質触媒の床を含む、請求項６記載の熱交換装置。
【請求項８】
プロセス流体を境界手段 により熱交換帯域 から切り離されたプロセス流
体供給帯域 へ供給し、このプロセス流体をこのプロセス流体供給帯域から上記熱交
換帯域を通り抜けて延びる複数の熱交換チューブ を通して送りこの熱交換帯域にお
いて当該プロセス流体を熱交換媒体と熱交換させ、このプロセス流体を当該熱交換チュー
ブから第二の境界手段 により上記熱交換帯域から切り離
されたプロセス流体取り出し帯域 へ ことを含

プロセス流体 ける方法であ 、当該熱交換チューブを上記境界手段のうちの一
方 へ固定し、且つ各熱交換チューブごとに、上記境界手段のうちの他
方 へ固定したシールチューブ

を設け、各シールチューブを、各シールチューブがそれと組
み合わされる熱交換チューブと滑動する関係となって熱交換チューブとシールチューブと
が互いに重なる重なり領域を画定し、それにより熱交換チューブの熱膨張を当該重なり領
域内で調整することができるように、それと組み合わされる熱交換チューブと実質的に同
軸に配置 て、当該熱交換チューブ及び
それと組み合わされるシールチューブのうちの内側のチューブに、

断面積の減少した内部の絞り 上記プロセス流体の流れ方向において
の下流 絞り 面 り大きい 膨張領域 と、当該内側のチュ

ーブの壁を貫通して上記低圧領域を当該内側チューブの外部に連絡する通路 であっ
て、上記重なり領域内に位置し、それにより上記熱交換帯域から上記重なり領域を通り当
該内側チューブ内の低圧領域への流体のための流動路を提供する一つ以上の通路 と
を設け

当該方法を上記熱交換帯域へ供給される上記処理されたプロセス流
体の圧力が上記低圧領域の圧力より高くなり、それにより当該熱交換帯域へ供給される上
記処理されたプロセス流体の一部が と上記通路とを通り抜けて上記低圧領
域へ進むように運転する 方法。
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ことを特徴とする

他方の （ 17（図１，２）、
15（図４，５））

他方の （ 36） （ 35
）

前記内側チューブが前記熱交換チューブの下方部分（ 23）であり、前記低圧領域（ 32）が
、前記絞り（ 31）の断面積より大きいが当該絞りの上流の上記熱交換チューブの上記下方
部分のそれよりも小さい断面積を有する

（ 15）

（ 15） （ 12， 13）
（ 11）

（ 19）

（ 17（図１，２）、 35（図３））
（ 14（図１，２）、 36（図３）） 送る む処理

工程に をか り
（ 15（図１～３））
（ 17（図１，２）、 35（図３）、 15（図４～６）） （ 26（図

１～３）、 37（図４～６））

する、プロセス流体を処理工程にかける方法であっ
低圧領域（ 32）を作る

、 （ 31）と、 当該低圧
領域 の、当該 の断 積よ 断面積の （ 33）

（ 34）

（ 34）
ること、及び上記プロセス流体取り出し帯域からのプロセス流体を所望の処理工程

にかけ、そしてその結果得られた処理されたプロセス流体を上記熱交換媒体として上記熱
交換帯域を通過させ、

上記重なり領域
ことを特徴とする、プロセス流体を処理工程にかける



【請求項９】
前記プロセス流体供給帯域へ供給されるプロセス流体が炭化水素原料とスチームとの混合
物を含み、前記熱交換チューブを前記プロセス流体供給帯域と前記熱交換帯域との間の境
界手段に固定し且つこの熱交換チューブにスチーム改質触媒を入れ、そして前記シールチ
ューブを前記熱交換帯域を前記プロセス流体取り出し帯域から切り離す境界手段に固定し
て、それにより前記混合物を前記熱交換チューブ内でスチーム改質して一次改質ガスの流
れを生じさせ、この一次改質ガスの流れを前記熱交換チューブから前記プロセス流体取り
出し帯域へ送り、このプロセス流体取り出し帯域からの一次改質ガスを酸素含有ガスを用
いて部分燃焼させ、その結果得られた部分燃焼ガスを前記熱交換チューブを加熱するよう
前記熱交換帯域を通り抜けさせる炭化水素原料のスチーム改質のための、請求項８記載の
方法。
【請求項１０】
前記部分燃焼ガスを前記熱交換帯域へ供給する前に二次改質触媒の床を通過させる、請求
項９記載の方法。
【発明の詳細な説明】
この発明は、熱交換装置と方法に関し、詳しく言えば、プロセス流体を導くチューブと、
熱交換媒体がそれらのチューブを通って流れるプロセス流体と熱交換して進む帯域の境界
を画定する手段、例えばチューブシートといったものとの間に熱膨張の有意の差がありが
ちである方法と装置とに関する。
上記のタイプの熱交換器においては、プロセス流体は、プロセス流体供給帯域から、熱交
換媒体が通過するケーシングにより画定された熱交換帯域内に配置された熱交換チューブ
を通して、プロセス流体取り出し帯域へ送られる。これらの帯域を分離するために、例え
ばチューブシートといったような手段が設けられる。こうして、チューブシートは、熱交
換チューブの内部に通じる例えばプレナムチャンバーの如き帯域から、熱交換媒体が通過
する熱交換帯域を分離して、チューブへのプロセス流体の供給又はチューブからのプロセ
ス流体の取り出しを可能にすることができる。別の構成は、プロセス流体の供給帯域を画
定するために熱交換帯域内に配置されたヘッダーパイプを使用することを伴い、プロセス
流体はこれらのヘッダーパイプに供給され、そこから熱交換チューブ内へ流入してその中
を流れる。同様に、チューブからプロセス流体を取り出すためにヘッダーパイプを設けて
もよい。あるいはまた、チューブシートとヘッダーパイプとを組み合わせてもよく、例え
ばプロセス流体をチューブシートにより熱交換帯域から切り離されたプレナムチャンバー
から熱交換チューブへ供給する一方で、チューブからプロセス流体を取り出すためヘッダ
ーパイプを熱交換帯域内に配置するようにしてもよい。このようなチューブシート又はヘ
ッダーは、それらが熱交換帯域とプロセス流体の供給帯域及び取り出し帯域との境界を定
めるので、ここでは境界手段と称される。
炭化水素のスチーム改質（水蒸気改質）といったような、一部の用途では、熱交換チュー
ブはかなりの長さであり、典型的に数メートルであって、低温のすなわち周囲温度の状態
と正規の作業運転との間には大きな温度差が、大抵は数百℃、例として 500～ 1000℃以上
の差がある。その結果として、チューブは、境界手段が取り付けられるケーシングに関し
て長手方向にかなりの量、しばしば 10cm又はそれ以上、膨張する。標準の実務では、チュ
ーブの一方又は両方の端部にピグテールを、境界手段にチューブ自体よりもそのピグテー
ルを取り付けるように設けて、そのような膨張差を許容するようにする。あるいはまた、
ベローズを配置することがそのような膨張を許容するためにしばしば採用される。ところ
が、 10cmあるいはそれ以上ほどの膨張差を調節することができるピグテール又はベローズ
を配置することは、現実的な困難を提起する。
一部のタイプの熱交換装置では、熱交換媒体は、チューブを通過したプロセス流体である
けれども、とは言えそれは熱交換媒体として使用する前に更に処理を受けている。例えば
、チューブにはスチーム改質触媒が詰められることがあり、そしてスチームと混合された
炭化水素原料がそれらのチューブを通過し、後者は吸熱の一次スチーム改質反応のために
必要な熱を供給する熱交換媒体によって加熱されて、一次改質ガスを生成する。次に、そ
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の結果得られた一次改質ガスは酸素又は空気とともにその一次改質ガスを部分的に燃焼さ
せる部分酸化にかけられ、そして場合によっては二次改質として知られる処理を受けてか
ら、二次改質触媒床を通り抜ける。次に、その結果得られた部分燃焼ガス（この用語には
二次改質ガスが包含される）を、上記のチューブを加熱する熱交換媒体として使用する。
一次改質を果たすためのこのタイプのプロセスと熱交換装置の例は、英国特許第 1578270
号明細書に記載されている。
このタイプのプロセスを改変したものでは、熱交換チューブの出口端の境界手段は省かれ
ている。チューブは、一次改質ガスの部分燃焼を行うように空気又は酸素といったガスが
導入される帯域に通じ、そして得られた部分燃焼ガスはチューブを通り越して逆進して後
者を加熱する。このタイプのプロセスと装置の例は、米国特許第 2579843号、米国特許第 4
919844号及び英国特許第 2181740号明細書に記載されている。この種の構成はチューブの
熱膨張差に関連する問題を除去するが、とは言えそれは部分燃焼したガスをチューブを加
熱するのに使用する前にその部分燃焼ガスを二次改質触媒の床を通過させることが求めら
れる場合に問題を提起する。チューブを出てくる改質ガスが熱交換帯域に通じるように熱
交換チューブが出口端において端部開放された、この種の改質装置を使用して、原料とス
チームとを通常の改質装置で製造された一次改質ガスにより加熱されるチューブを通過さ
せることにより原料の改質を行うという提案も、例えば米国特許第 4337170号及び米国特
許第 5264202号明細書でなされている。上述の米国特許第 4337170号明細書は、通常の改質
装置からの一次改質ガスを二次改質にかけてから、熱交換改質装置のチューブから出てく
るガスと混合しそしてそれのための加熱媒体として使用してもよいことも示唆している。
本発明では、これらの問題を、熱交換チューブとの関係を持つがこれに固定はされないシ
ールチューブを境界手段のうちの一方に設け、それによりこれらのシールチューブが熱交
換チューブのために位置決め箇所を提供する一方でシールチューブと熱交換チューブとの
間の滑り運動を可能にして膨張差を調整するようにすることにより、克服する。とは言え
、境界手段の両側の帯域間には必然的に、そのような滑り運動を可能にするため余儀なく
設けられるシールチューブと熱交換チューブとの間の隙間空間を通る漏洩路がある。使用
時に標準的に出くわす高温のために、この隙間用に漏れ防止の、例えば気密の、滑動シー
ルを設けることは、問題を提起する。漏洩路は、プロセス流体、例えば一次改質ガスが、
熱交換媒体中へ、例えば部分燃焼したガス中へ進むのを可能にし、あるいはその逆も同様
である。もちろん、漏れの方向はプロセス流体と熱交換媒体との相対的圧力に依存する。
一般に、熱交換媒体がプロセス流体の更なる処理の生成物である場合、プロセス流体は、
例えばプロセス流体が熱交換媒体として使用する前にその更なる処理工程を通過する間に
被る圧力損失の結果として、熱交換媒体よりも高い圧力にある。これは、主な漏れは熱交
換媒体中へのプロセス流体の漏れであることを意味し、そしてそれはプロセス流体の一部
が更なる処理をバイパスすることを意味する。更なる処理をそのようにバイパスすること
は一般に望まれない。例えば、プロセスガスがチューブ内での炭化水素原料の一次スチー
ム改質の生成物である場合には、一次改質プロセスガスのメタン含有量は典型的に 10容量
％以上であり、それに対しこの一次改質ガスの二次スチーム改質の生成物のメタン含有量
は典型的に１容量％未満であり、通常は 0.5容量％未満である。プロセスガスのうちの５
％が熱交換帯域へ漏れ込む、すなわち二次改質工程をバイパスするとすれば、その結果得
られる二次改質ガスと漏れた一次改質ガスとの混合物は、メタン含有量が一般に二次改質
ガスのそれの２倍になろう。これは有意量のメタンが改質されなかったということばかり
でなく、この「すりぬけた」メタンが一般に、アンモニア合成といったような後続の処理
において不活性ガスとして働き、こうして後続の処理をそれほど効率的でなくすることを
も意味する。
我々は、熱交換媒体がチューブを出てゆくプロセス流体よりもいくらか低い圧力にあるに
もかかわらず、主な漏れが熱交換媒体のプロセス流体への漏れである集成装置を考えだし
た。
従って、本発明は、プロセス流体供給帯域と、熱交換帯域と、そしてプロセス流体取り出
し帯域とを含む装置であり、第一及び第二の境界手段が上記の帯域をお互いどおし切り離
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しており、複数の熱交換チューブが当該境界手段のうちの一方に固定されそして熱交換帯
域を通り抜けて延びていて、それによりプロセス流体はプロセス流体供給帯域から熱交換
チューブを通ってプロセス流体取り出し帯域へ流れることができ、且つ各熱交換チューブ
ごとに、シールチューブが境界手段のうちの他方へ固定されていて、各シールチューブは
、各シールチューブがそれと組み合わされる熱交換チューブと滑動する関係となって熱交
換チューブとシールチューブとが互いに重なる重なり領域を画定し、それにより熱交換チ
ューブの熱膨張を当該重なり領域内で調整することができるように、それと組み合わされ
る熱交換チューブと実質的に同軸に配置されていて、当該熱交換チューブ及びそれと組み
合わされるシールチューブのうちの内側のチューブが、低圧領域を作る、断面積の減少し
た内部の絞りと、上記プロセス流体の流れ方向において上記低圧領域の下流の、上記絞り
の断面積より大きい断面積の膨張領域と、当該内側のチューブの壁を貫通して上記低圧領
域を当該内側チューブの外部に連絡する通路であって、上記重なり領域内に位置し、それ
により上記熱交換帯域から上記重なり領域を通り当該内側チューブ内の低圧領域への流体
のための流動路を提供している一つ以上の通路とを備えている熱交換装置を提供する。
本発明はまた、プロセス流体を境界手段により熱交換帯域から切り離されたプロセス流体
供給帯域へ供給し、このプロセス流体をこのプロセス流体供給帯域から上記熱交換帯域を
通り抜けて延びる複数の熱交換チューブを通して送りこの熱交換帯域において当該プロセ
ス流体を熱交換媒体と熱交換させ、このプロセス流体を当該熱交換チューブから第二の境
界手段により上記熱交換帯域から切り離されたプロセス流体取り出し帯域へ送り、このプ
ロセス流体取り出し帯域からのプロセス流体を所望の処理工程にかけ、そしてその結果得
られた処理されたプロセス流体を上記熱交換媒体として上記熱交換帯域を通過させること
を含む処理工程にプロセス流体をかける方法であり、当該熱交換チューブを上記境界手段
のうちの一方へ固定し、且つ各熱交換チューブごとに、上記境界手段のうちの他方へ固定
したシールチューブを設け、各シールチューブを、各シールチューブがそれと組み合わさ
れる熱交換チューブと滑動する関係となって熱交換チューブとシールチューブとが互いに
重なる重なり領域を画定し、それにより熱交換チューブの熱膨張を当該重なり領域内で調
整することができるように、それと組み合わされる熱交換チューブと実質的に同軸に配置
する、プロセス流体を処理工程にかける方法であって、当該熱交換チューブ及びそれと組
み合わされるシールチューブのうちの内側のチューブに、低圧領域を作る、断面積の減少
した内部の絞りと、上記プロセス流体の流れ方向において上記低圧領域の下流の、上記絞
りの断面積より大きい断面積の膨張領域と、当該内側のチューブの壁を貫通して上記低圧
領域を当該内側チューブの外部に連絡する通路であって、上記重なり領域内に位置し、そ
れにより上記熱交換帯域から上記重なり領域を通り当該内側チューブ内の低圧領域への流
体のための流動路を提供する一つ以上の通路とを設けて、当該方法を上記熱交換帯域へ供
給される上記処理されたプロセス流体の圧力が上記低圧領域の圧力より高くなり、それに
より当該熱交換帯域へ供給される当該処理されたプロセス流体の一部が前述の隙間空間と
上記通路とを通り抜けて上記低圧領域へ進むように運転する方法を提供する。
この方法と装置は、炭化水素原料とスチームとの混合物を一次改質ガスを生成するようス
チーム改質触媒の入った熱交換チューブを通過させ、一次改質ガスを次いで酸素含有ガス
、例えば空気とともに部分燃焼させ、そしてその結果得られた部分燃焼ガスを熱交換帯域
において加熱用流体として使用する、炭化水素のスチーム改質に特に有用なものである。
好ましくは、部分燃焼ガスは、熱交換流体として使用する前に更に改質を行うよう、副次
的な改質触媒の床を通過させる。
熱交換チューブとシールチューブのうちの内側のものにおける絞りの結果として、内側チ
ューブ内に低圧領域が作られ、この絞りを適当な大きさにすることによって、熱交換媒体
、例えばプロセス流体取り出し帯域から取り出したプロセス流体の二次改質の生成物が、
熱交換帯域から上記の隙間空間を通り且つ上記の通路を通って低圧領域へ流れるように、
通常運転時の低圧領域の圧力を熱交換帯域の圧力より低くすることができる。低圧領域の
下流において、プロセス流体はプロセス流体の圧力を低圧領域のそれより高くする膨張領
域で膨張する。その結果として、プロセス流体はまた、内側チューブの出口端から上記の
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隙間空間を通って上記の通路へ、そして低圧領域中へ、逆流あるいは再循環する。
シールは好ましくは、熱交換帯域とプロセス流体取り出し帯域との間の境界手段に設けら
れる。例えば、シールチューブをその境界手段へ固定する一方、熱交換チューブをプロセ
ス流体入口帯域と熱交換帯域との間の境界手段、例えばチューブシートへ固定する。これ
は、熱交換媒体がプロセス流体取り出し帯域からのプロセス流体の更なる処理の結果得ら
れたものでありそしてプロセス流体が熱交換チューブを通過する時に実質的な圧力損失を
被る場合、例えば熱交換チューブに触媒が入っている場合に、特に好ましく、そのような
場合には、絞りにより与えられる圧力低下を、プロセス流体が熱交換チューブを通過する
時に出くわす圧力損失とプロセス流体が熱交換媒体として用いられる前の更なる処理の間
に被る何らかの圧力損失とを合わせたものを超えるようにすることは困難なことがある。
しかし、プロセス流体入口帯域と熱交換帯域との間の境界手段にシールを設けることが、
場合により利点を持つことがある。例えば、プロセス流体が熱交換チューブを通過する時
に化学反応を受ける場合、熱交換チューブの入口端におけるプロセス流体は絞りによって
より大きな圧力低下を得るのを可能にする異なる密度を持つことがあり、及び／又は組成
がプロセス流体が熱交換チューブの入口端においてそれほど腐食性でないようなものであ
ることがある。更に、熱交換チューブの入口端での温度はシールがより低い温度で働くよ
うに、より低くてもよい。
シールチューブは、熱交換チューブがシールチューブの内側を滑動するように配置するこ
とができ、その場合には熱交換チューブが内側チューブであり、それらの内部に絞りを有
する。この場合、シールチューブは境界手段から熱交換帯域へ突き出してもよく、あるい
は境界手段からその境界手段の他の側の帯域、すなわちプロセス流体入口又は取り出し帯
域へ延びて引っ込んでもよい。熱交換チューブは、それらが固定される境界手段から熱交
換帯域を通り、そして他方の境界手段に固定されたシールチューブを通って延びることが
でき、そしてシールチューブが固定される境界手段の他方の側の帯域、すなわちプロセス
流体入口又は取り出し帯域へ突き出してもよい。あるいは、シールチューブをそれらが熱
交換チューブの内側を滑動するように配置してもよい。この場合には、シールチューブが
内側チューブであり、それらの内部に絞りを有する。この場合、シールチューブはそれら
が固定される境界手段から熱交換帯域へ延びでる。
本発明のいくつかの態様を添付の図面を参照して説明する。第１図は、境界手段がチュー
ブシートである、本発明の第一の態様による熱交換装置の模式断面図である。第２図は、
組み合わされるチューブシートとシールチューブとを示す第一の態様のチューブの一つの
下端部の断面図である。第３図は、第１図と同様であるが、シールチューブを支持する境
界手段がヘッダーである第二の態様の模式断面図である。第４～６図は、別のいろいろな
シールの構成の模式断面図である。
第１図には、絶縁された外側の圧力シェル（外殻） 10を有し、このシェルがその壁とチュ
ーブシート 15、 16、 17とにより画定された（範囲を定められた）四つの帯域 11、 12、 13、
14を取り囲んでいる熱交換装置、例えば熱交換改質装置が示されている。
帯域 11、すなわちプロセス流体供給帯域は、シェル壁とチューブシート 15とにより画定さ
れ、そして原料供給導管 18を備え、且つチューブシート 15に固定されそしてチューブシー
ト 15から下向きに延びる複数の熱交換チューブ 19、例えば改質用チューブを有する。使用
するチューブの数は運転の規模に依存し、第１図には５本のチューブだけが示されている
とは言えそのようなチューブが一般に 50本以上あってもよい。スチーム改質のためには、
チューブ 19に適当なスチーム改質触媒、例えば、アルミナ、ジルコニアあるいはアルミン
酸カルシウムセメントといったような耐火材料の担体に担持されたニッケルが詰められる
。改質触媒は標準的に、チューブ内にランダム充填された付形されたユニットの形態をし
ている。典型的に、付形されたユニットは最大寸法が改質チューブの直径の約五分の一未
満であって、そして円柱の形をしていてよく、その円柱を貫き長手方向に延びる一つの通
路、あるいは好ましくは二つ以上の通路を有する。
帯域 12、すなわち熱交換媒体取り出し帯域は、熱交換帯域のうちの第二の、小さいほうの
部分を形成し、そしてシェル壁とチューブシート 15及び 16とにより画定される。熱交換チ
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ューブ 19は、帯域 12を通り、且つチューブシート 16を通って延びる。各チューブ 19は、チ
ューブシート 16に固定されそれから下へ延びる周囲の環状スリーブ 20を備える。スリーブ
20の内側は帯域 12に通じ、そのためスリーブ 20の内壁とそのスリーブに組み合わされたチ
ューブ 19の外壁との間の空間を上の方へ進む熱交換媒体は帯域 12へ進むことができる。帯
域 12はまた、熱交換媒体出口導管 21も備える。
帯域 13は、熱交換帯域のうちの第一の、大きいほうの部分であり、シェル 10の壁とチュー
ブシート 16及び 17とにより境界を定められる。帯域 13の下端部には熱交換媒体入口導管 22
が設けられる。チューブ 19は帯域 13を通り抜け、そして帯域 13の下端部でチューブシート
17を通り抜けて延びる。各スリーブ 20は、導管 22により帯域 13へ供給された熱交換流体が
スリーブ 20の内面とそれと組み合わされたチューブ 19の外面との間の環状の空間に入るこ
とができるよう、その下端を開放しそして帯域 13の下端部の方を向いて終わっている。チ
ューブ 19はおのおの、スリーブ 20の下の下端部で断面積が減少しそしてチューブシート 17
を通過する部分 23を有する。
帯域 14、すなわちプロセス流体取り出し帯域は、シェル 10の壁とチューブシート 17とによ
り画定され、そしてプロセス流体出口導管 24を備える。チューブ 19の下方部分 23はこのチ
ューブシート 17を通り抜け、そしてそれらの下端 25（第２図参照）で開口して、チューブ
19からのプロセス流体が帯域 14へ、そしてそこから導管 24を通って外へ進むことができる
ようにする。
従って、熱交換帯域の二つの部分 12、 13を単一の熱交換帯域と考えれば、プロセス流体入
口帯域 11は熱交換チューブ 19が固定される境界手段を形成するチューブシート 15により熱
交換帯域から切り離され、そして熱交換帯域は熱交換チューブ 19の端部が通り抜けるチュ
ーブシート 17によりプロセス流体取り出し帯域 14から切り離されることが分かる。
第２図に示したように、チューブ 19の下方部分 23はチューブシート 17に固定されない。熱
交換チューブ 19のシェル 10に関しての熱膨張を調整することができるように、各チューブ
の部分 23はチューブシート 17に固定されたシールチューブ 26の中へ延びそして帯域 14へ達
している。シールチューブ内に延びているチューブ 19の部分 23は、チューブ 19の下方部分
23の外表面 28とそれに組み合わされるシールチューブ 26の内表面 29との間の小さな隙間 27
を有する重なり領域を形成する。典型的に、この隙間は 0.05～３ mmほどである。チューブ
の部分 23がシールチューブ 26内にある重なり領域内において、チューブ 19の下方部分 23の
内部には、断面積の減少した絞り 31に通じる円錐区画 30がある。典型的に、この 3絞り 1の
断面積はチューブ 19の下方部分 23の断面積の約 15～ 50％である。絞り 31の下流には、断面
積が絞りのそれより大きいが絞り 31の上流のチューブ 19の下方部分 23のそれより小さい円
筒状の低圧領域 32が設けられる。チューブ 19の下方部分 23は内部でフレア状にされた膨張
領域 33で終える。重なり領域内には、チューブ 19の下方部分 23の壁を通り抜けて低圧領域
32に通じる通路 34が設けられる。
円錐状の領域 30への入口でチューブ 19を下方へ流れるプロセス流体の圧力が導管 22を経て
帯域 13に入る熱交換媒体の圧力よりも余り高くないとすれば、絞り領域 31及び低圧領域 32
の寸法を適切に選ぶことにより、通常の運転において、プロセス流体が絞り領域 31を通り
低圧領域 32へ流れることに起因する低圧領域 32における圧力が導管 22を経て熱交換帯域 13
へ入る熱交換媒体の圧力より低くなるようにすることが可能である。その結果、帯域 13か
ら重なり領域の隙間 27を通りそして通路 34を通って低圧領域 32への熱交換媒体の流れがで
きる。また、熱交換チューブ 19の出口端 25での圧力は、低圧領域 32のそれよりも高くなり
、そのため熱交換チューブ 19の出口端から隙間 27と通路 34とを通り低圧領域 32へのプロセ
ス流体の再循環流も生じる。
チューブシート 17を通り過ぎて低圧領域への熱交換媒体の漏れは許容されるので、シール
チューブ 26と熱交換チューブ 19の下方部分 23との間の狭い隙間を設ける代わりに、滑り運
動を許容する単純な機械的シールを備えた大きな隙間を使用することができることが認識
されよう。こうして、シールの故障は熱交換媒体がシールを通り越して低圧領域 32へと流
れるのを可能にする。例えば、滑り運動を可能にする適当なパッキンをチューブ 19の下方
部分 23の外壁 28とシールチューブ 26の内壁との間の隙間 27に用意して、帯域 13から帯域 14
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への熱交換媒体の漏れをなお更に減らしてもよい。
熱交換チューブ 19の下方部分 23は断面が減少していることが必須でないながら、すなわち
チューブ 19は適切な大きさにされたシールチューブ 26を備えたチューブシート 17を通り抜
けることに関し最大限の断面であることができるとは言うものの、断面の減少した下方部
分 23とすることは「漏れ」の経路の設計と製作を容易にする。
別の構成においては、熱交換帯域は大きいほうの熱交換部分と小さいほうの熱交換媒体出
口部分とに分割されず、熱交換媒体が単純に入口導管 22からそこを通って流れて出口導管
21を通って出てゆく単一の帯域となるように、スリーブ 20とチューブシート 16が省かれる
。
第３図の態様では、第１図の下方のチューブシート 17、圧力流体取り出し帯域 14及びプロ
セス流体出口導管 24が、容器の壁を貫いて延びるプロセス流体出口導管 36につながれた一
連のヘッダーパイプ 35と取り替えられている。熱交換媒体は導管 22を通って下方端から容
器に入り、隣り合うヘッダーパイプ 35の間の空間を通りチューブ 19の下方端部を通り越し
て上へ進み、スリーブ 20内へ進む。シールチューブ 26はヘッダーパイプ 35に固定され、そ
してヘッダーパイプ 35から熱交換帯域へ上向きに延びる。シールの構成は、上述のように
チューブシート 17が省かれそしてシールチューブ 26がヘッダーパイプ 35から上方へ延びて
いることを除き、第２図に示したそれと同様である。
第４、５、６図は、熱交換チューブの上部のプロセス流体供給端部におけるシールについ
ての選択できる構成を示している。プロセス流体の流れの方向は矢印Ａで指示される。こ
れらの構成では、第４～６図に示されていないが、熱交換チューブ 19は熱交換帯域をプロ
セス流体取り出し帯域から切り離す境界手段、例えばチューブシートあるいはヘッダーパ
イプに固定される。第４図と第５図の態様では、シールチューブ 37は、プロセス流体入口
帯域 11と熱交換帯域のうちの第二の小さいほうの部分 12との間の境界手段を形成するチュ
ーブシート 15に固定される。第４図では、シールチューブはチューブシート 15から熱交換
帯域のうちの部分 12へと下へ延びている一方、第５図では、シールチューブはチューブシ
ート 15からプロセス流体入口帯域 11へと上へ延びている。第６図の構成では、シールチュ
ーブ 37は熱交換チューブ 19の上端部内に配置される。これらの構成のおのおのにおいて、
内側チューブ、すなわち第４図と第５図では熱交換チューブ 19、そして第６図ではシール
チューブ 37、の内部には、第２図に関連して先に説明したのと同じように、絞り、低圧領
域、膨張領域、そして内側チューブの壁を貫く通路が設けられる。これらの構成では、熱
交換媒体は、熱交換帯域のうちの部分 12から熱交換チューブ 19とシールチューブ 37との隙
間を通り、上記の通路を通って、チューブのうちの内側のものの内部の絞りの下流の低圧
領域へと流れることができる。
第１図と第２図の態様を使用する計算例において、天然ガスを、アンモニアパージガスか
ら回収した水素／窒素混合物を小さな比率で加えそして水素化脱硫触媒床と硫化水素用吸
収剤として働く酸化亜鉛の床とを通過させて脱硫する。スチームを加え、その結果得られ
た、 406℃に予熱した混合物（流れＡ）を、導管 18を通して改質装置のプロセス流体供給
帯域 11へ供給し、軸線方向に延びる直径が 4.0mmの円筒状の貫通通路を四つ持つ長さ 17.6m
m、直径 14.0mmの円柱の形をしたアルミン酸カルシウムセメントの担体に担持されたニッ
ケルのランダム充填したスチーム改質触媒を入れた内径 125mm、長さ 10ｍの熱交換チュー
ブ 19中で一次改質する。この触媒は、内径が 25mmの下方部分 23には触媒が含まれないよう
に、改質用チューブの直径が減少して下方部分 23を形成する移行領域の上端部に配置した
制限グリッドにより支持した。改質装置のチューブ 19の下方部分 23に入る改質されたプロ
セスガス（流れＢ）の温度と圧力は、それぞれ 722℃及び 40.0bar（絶対圧）であった。結
果として得られた改質ガスは絞り 31と低圧領域 32を通過して、低圧領域で 38.6bar（絶対
圧）の圧力、そしてチューブ 19の出口端 25で 39.3bar（絶対圧）の圧力を生じさせた。下
記で説明するように、熱交換帯域 13から通路 34と低圧領域 32とを経由してプロセス流体取
り出し帯域 14へのガスの漏洩流れＣがあった。
次に、流れＢと漏洩流れＣとを合わせたものからなる改質プロセスガス（流れＤ）を、導
管 24により二次改質装置へ供給し、そこでそれを 650℃に予熱した空気の流れＥとともに
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部分燃焼させ、そしてこの部分燃焼した混合物をアルミン酸カルシウムセメントの円筒上
に担持したニッケルの二次改質触媒のランダム充填床を通過させて二次改質した。これら
の二次改質触媒の円柱は、長さが 17.6mm、直径が 14.0mmであり、軸線方向に延びる直径 4.
0mmの円筒状の貫通通路を四つ持っていた。次に、圧力 38.8bar（絶対圧）及び温度 970℃
の二次改質ガス（流れＦ）を導管 22により熱交換帯域 13へ供給した。二次改質ガスの流れ
Ｆのうちの一部（流れＣ）は帯域 13から通路 34と低圧領域 32とを通って帯域 14へと漏れ込
み、その一方、残り（流れＧ）を、流れＧがスリーブ 20内の環状の空間を通り帯域 12へと
上に進む時に熱交換チューブ 19を加熱する熱交換媒体として使用した。導管 21を通って帯
域 12を出てゆく生成物のガス（流れＨ）の温度は 530℃であった
チューブの下方部分 23は内径が 25mmであり、内径 12mmの絞り 31へとテーパー付きにされ、
そして内径 18mm、長さ 108mmの低圧領域 32に達する。チューブの開放端部は、低圧領域 32
の 18mmの直径からチューブ 19の下方部分 23の 31mmの外径に至るまで 78mmの長さにわたりフ
レア状にされた。低圧領域 32と環状の隙間 27との間に直径が３ mmの再循環通路 34を 12個設
けた。シールチューブ 26とチューブ 19の下方部分 23の外表面 28との環状の隙間 27の厚みは
0.2mmであった。チューブ 19の下方部分 23とシールチューブ 26の長さは、再循環通路 34と
チューブ 19の開放端 25が始動時、すなわち装置が周囲温度にある時にも、通常の運転温度
においても、シールチューブ 26の内部にあるのに十分であった。通常運転温度では、円錐
領域 30への入口における流れＢの圧力は帯域 13へ入ってくる二次改質ガスすなわち流れＦ
の圧力より 1.2bar高いにもかかわらず、チューブ 19の開放端 25を出てゆく改質プロセスガ
スのうちの約３％が隙間 27と再循環通路 34とを通って再循環し、そして帯域 13へ入ってく
る二次改質ガス（流れＦ）のうちの約３％が同じように、チューブシート 17を通り抜け隙
間 27と通路 34を経て低圧領域 32へ、漏洩流れＣとして進むと計算された。
種々の流れの成分の流量（最も近い 0.1kmol/hの数値に丸めた）を、流れの温度及び圧力
と一緒に下記の表１に示す。
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計算を行った比較例においては、チューブ 23の下方部分に絞りがなく、それゆえ低圧領域
がなく且つ再循環通路がなく、その全長について内径が 25mmであると仮定した。こうして
、チューブの開放端 25から出てくる改質ガスは 40.Obar（絶対圧）の圧力にあり、そのた
めガスの漏れはプロセス流体取り出し帯域 14から環状の隙間 27を通って熱交換帯域 13へで
あった。
種々の流れの成分の流量（最も近い 0.1kmol/hの数値に丸めた）を、流れの温度及び圧力
と一緒に下記の表２に示す。
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空気を使用する一次及び二次の改質を伴う上記のプロセスは、アンモニアの生産に使用す
るための改質ガスを製造するために設計される。アンモニア工場では、改質されたガスは
標準的に、本質的に全部の一酸化炭素がスチームと反応して二酸化炭素と水素を生成する
シフト反応を受けるので、製造することができるアンモニアの量を決定する、得ることが
できる水素の量（水素当量）は、流れＨの水素含有量と一酸化炭素含有量の和に等しい。
この比較の事例でのプロセス流体取り出し帯域 14から熱交換帯域 13へのガスの漏れのため
に、熱交換媒体として使用されるガスの温度は低下する。やはり比較の事例において、二
次改質装置への流量は減少し、そのため二次改質装置の出口温度を得るためには使用する
空気をより少量にしなくてはならない。これは、二次改質装置を出てゆくガス（流れＦ）
の量が減少し、そのため、漏洩流れＣにより消費されると言うよりむしろ増加するにもか
かわらず、熱交換媒体として使用するために手に入れることができるガス（流れＧ）の量
は減少する、ということを意味する。熱交換媒体すなわち流れＦの量と温度のこの低下は
、熱交換チューブ 19において同じ量の改質をするためには、導管 21を通って改質装置を出
てゆく生成ガスの流れＨの温度がより低くなり、そうしてそのガス流から回収することが
できる熱の量を減少させる、ということを意味する。
上記の比較から得られる重要な点を、下記の表３に見ることができる。
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表３より、本発明の場合について、水素当量は、それゆえに潜在的なアンモニアの生産量
は、比較例よりも約 2.65％多いことが分かる。その上にまた、メタンはその後のアンモニ
ア合成においては不活性物質に相当するので、製造することができるアンモニアの量は改
質ガスのメタン含有量に依存し、比較例におけるように改質ガスのメタン含有量が増える
ことは、その後のアンモニア合成ループで必要とされるパージの量を増加させなくてはな
らず、その結果アンモニアの生産量が減少することを意味する。結果として、本発明によ
る場合において製造することができるアンモニアの量は比較例よりも 2.6％以上有意に多
くなる。
上記では主として熱交換での改質に関連して説明してはいるが、本発明は、かなりの熱膨
張差を調整しなくてはならずそして熱交換媒体のプロセス流体への漏れに異議が唱えられ
ないそのほかの熱交換用途においてもやはり有用である。実例には、例えば発熱反応のよ
うな処理工程への、例としてメタノール又はアンモニア合成への原料をその処理工程から
の流出物との熱交換により加熱する場合における、原料／流出物熱交換器が含まれる。そ
のような場合に、上述の改質処理におけるようにプロセス流体が熱交換を受けている間に
プロセス流体について触媒反応を行うことが所望されない限り、熱交換チューブは触媒を
含まなくてよい。
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【 図 １ 】

【 図 ２ 】

【 図 ３ 】

【 図 ４ 】 【 図 ５ 】
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【 図 ６ 】
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