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€) - La régulation des températures de fonction d'un réac-
teur de synthése exothermique est faite par échange indi-
rect de chaleur 4 contre-courant dans une zone unique
d’échange thermique & circulation axiale, interne, au centre
de la zone catalytique, avec introduction directe d’une frac-
tion du gaz sortant du premier lit catalytique & I'entrée du

deuxiéme lit catalytique.

duction d’ammoniac et de méthanol.

Application aux réacteurs des grandes unités de pro-

55’;‘1 a
241 N
R 3zs
7,
] 1S 1397
17-
n
12— \ L
% | L g
A
P TIEEL BCETS
2 T2
AN 26
10
16~ % J-1
91 r L1
2 L L1
gy i
= w Lo
16 L1
8- 10
Y/ 14
15" r
B |
7 s

ACTORUM AG



10

15

20

25

30

35

g

" PROCEDE DE REGULATION DES TEMPERATURES DE FONCTIONNEMENT D'UN
REACTEUR DE SYNTHESE ET EQUIPEMENT INTERNE DE MISE EN OEUVRE ".

0114138

La présente invention econcerne un procédé de régulation
des températures de fonctionnement d'un réacteur de synthése et

l'équipement interne de mise en oceuvre.

Il est bien connu que dans les réacteurs de synthdse ol
sont industriellement effectuées des réactions catalytiques exother-
miques d'équilibre en phase gazeuse, comme par exemple dans la syn-—
thése de l'ammoniac ou dans celle du méthanol, il est nécessaire de
faire un contrdle précis des conditions de réaction, ce qui signifie
que, pour une pression donnée, il convient de disposer des moyens de
régulation des températures. En effet, d'une part, en théorie, il est
souhaitable de maintenir la température & la fois 3 une valeur suffi- -
samment basse pour favoriser l'équilibre et & une valeur suffisamment
élevée pour favoriser la vitesse de réaction en présence d'un cata-
lyseur de caractéristiques données. D'autre part, notamment dans la
conduite de la synthése du méthanol, il est impératif d'éviter la
surchauffe du catalyseur et la naissance éventuelle de réactions para-
sites. Le moyen dont on peut s'approcher de ce régime idéal dépend
étroitement de la structure interne du réacteur de synthése et de la
méthode utilisée pour le réglage de la température.

Avec ltapparition des unités de grande capacité de produc-—
tion comportant un réacteur unique, fonctionnant & une pression modé-
rée -~ comprise entre 5 et 35 MPa pour la synthése d'ammoniac et entre
5 et 15 MPa pour la synthése de méthanol, la méthode classigue consis-
tant & refroidir la masse elle~méme du catalyseur, soit en disposant
directement celui-ci & l'intérieur de plusieurs tubes d'échange de
chaleur, soit au contraire en le plagant & l'extérieur des dits tubes,
en raison de difficultés technologiques de réalisation a £+té rem= .
placées par une nouvelle méthode consistant & diviser le cataljseur en
plusieurs lits, de fagon & ce que le gaz réagisse adiabatiquement 2
l'intérieur de chaque 1lit individuel et que l'on procéde & son refroi-
dissement & la sortie du 1lit considéré et avant son entrée dans le 1it
suivant.BEt 1l'on connait deux méthodes de refroidissement intermédiaire.

Selon la premiére méthode, on assure ce refroidissement par
simple mélange du gaz provenant de la réaction dans un lit catalytique
donné et sortant de celui-ci & une température relativement élevée,
telle 450 & 525°C dans le cas de la synthése de l'ammoniac, avec du
gaz frais n'ayant pas encore réagi, & une température nettement infé-
rieure & celle ds'la réaction, par exsmple 100 & 250°C, toujours pour

la synthése de l'ammoniac. Ainsi, une certaine proportion du gaz frais
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doit etre introduite comme moyen de refroidissement entre les lits
successifs de catalyseur, ce qui signifie qu'une partie seulement du
gaz de boucle est introduite dans le premisr lit, et que la proportion
du gaz de boucle passant dans chacun des lits successifs augnents pro-
gressivement au fur et & mesure de l'addition du g2z de refroidisse-
ment. Suivant ce principe, la totalité du gaz de boucle & traiter
n'est au contact du catalyseur que dans le dernier 1lit catalytique.

A la sortie de ce dernier lit, le gaz total ayantréagi - 2 une tempé-
rature de 425 & 475°C pour la synthdse de l'ammoniac - passe alors
dans un échangeur de chaleur, qui permet de porter la fraction du gaz
entrant dans le premier lit & la température convenable pour l'amor-
g¢age de la réaction, & 350-425°C pour l'ammoniac. Cet échangeur dénom-
mé "échangeur final" est le plus souvent placé dans le méme tube de
force que les lits de catalyseur & la partie inférieure de ce tube,

ou bien disposé dans un tube de force sépars.

Suivant la seconde méthode on effectue le refroidissement
intermédiaire au moyen d'un échangeur de chaleur indirect $ le fluide
refroidissant étant un fluide extérieur ou 1le gaz frais de synthése
lui-méme n'ayant pas encore réagi. Dans ce cas, la fotalité du gaz de
boucle peut ainsi passer successivement 2 travers tous les lits dé
catalyseur, ceci ayant pour effet principal, toutes autres conditions
étant égales par ailleurs, pour une quantité donnée de catalyseur,
d'accroitrele rendement de la réaction de synthése. Sachant que la
synthése s'effectue dans les conditions les plus favorables au début
du premier lit catalytique, on comprendra tout 1'intérét du passage de
la totalité du gaz & traiter au travers de ce premier lit. On connait
une mise en oeuvre de cette méthode avec positionnement d'un échangeur
entre chaque couche catalytiqus.

Dans le cadre de l'application du principe de cette seconde
méthode de régulation des températures de fonctionnement d'un réacteur
de synth&ése & lits de catalyseur superposés dans lequel sont sffectuéds
des réactions catalytiques exothermiques dfSquilibre en phase gazeuse,
on a recherché des conditions de circulation des g2z d'échange de cha-
leur et de réglagé des températures permettant l'utilisation de grands
diamétres pour les lits de catalyseur, tout en limitant la perte de
charge des gaz traversant ceux—ci, méme lorsque la granulométrie du
catalyseur est faible de fagon & améliorer le rendement de la réaction
de synthése.

On a trouvé que,mdme dans des unités modernes de trés gran=-
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des capacités, pouvant atteindre plusieurs milliers QJ tlnﬂe;l ;)az8
jour, il est possible d'obtenir un excellent rendement de la réaction
de synthése, avec des pertes de charge minimales des gaz traversant
les différents lits catalytiques, tout en assurant leur écoulement
d'une manidre uniforme 3 travers toute la section traversée, et ceci
d'une manidre particulidrement simple, en faisant circuler axialement
les gaz réagissants, sens &tre contraint de recourir & des circula-
tions radiales ou axialo-radiales, mettant en oeuvre des dispositifs
de circulation des gaz, d'échange de chaleur et d'étanchéité des
différents circuits entre eux, plus compliqués, toujours délicats de
réalisation et difficiles & mettre en place. '

Le gaz frais de boucle n'ayant pas encore réagi est ré-
chauffé & la température convenable d'amorgage pour son entrée dans
le premier 1it de catalyseur par échange indirect, d'abord avec le
gaz sortant du dernier lit de catalyseur, et ensuite, successivement
avec le gaz sortant de l'avant-dernier 1it de catalyseur, dans le
but également de refroidir ce dernier gaz a la témpérature convena—
ble & .son entrée dans le dernier lit de catalyseur, puis avec le gaz
sortant de l'antépénultidme 1lit de catalyseur, dans le but également
de refroidir ce dernier gaz & la température convenable & son entrée
dans l'avant-dernier lit de catalyseur, jusqu'a ainsi avec le gaz
sortant du premier lit de catalyseur, dans le but également de re-
froidir ce demier gaz 4 la température convenable & son entrée dans
le deuxizme 1lit de catalyseur.

Dans une variante simplifiée avec deux lits de catalyseur,
le gaz frais de boucle n'étant pas encore 4 la température convena-
ble d'amorgage pour son entrée dans le premier lit catalytique, uti-
lise d'abord la chaleur du gaz sortant du deuxiéme et dernier 1it
catalytique, et ensuite celle, seulement du gaz sortant du premier
1it de catalyseur, afin de refroidir ce dernier gaz & la température
convenable & son entrée dans le deuxiéme 1lit du catalyseur.

Ltéchange indirect de chaleur & contre-courant s'effectue
dans une zone d'échange thermique & circulation axiale unique, inter—
ne, au centre de la zone catalytique, de hauteur égale & celle de la’
zone catalytique. Le gaz frais de boucls, subdivisé en un grand nom-
bre de courants, circule dans le sens ascendant sur toute la longueur
de la zone d'échange thermique, elle-méme subdivisée en un nombre de
sections d'échange thermique égal au nombre de lits catalytiques. La-

longueur de chaque section d'échange thermique est proportionnelle
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au degré de réaction dans chaque 1it catalytique, c'QsJ—é.%rl § ga.
quantité de chaleur 3 enlever. En conséquence, les longueurs des sec-—
tions dféchange thermique vont en décroissant de la section supérieure
& la section inférieure de la zone d'échange thermique.

Selon l'invention, la régulation des températures de fonc-
tionnement d'un réacteur de synthése, peut &tre complétée par 1'intro-
duction directe d'une fraction du &2z frais de boucle dans le premierx
1it catalytique. Ce réglage par introduction de &2z non réchauffé, a
pour effet de limiter partiellement l'action de l'échange thermique
interne en diminuant le débit de éaszrais réchauffé et donc de modé-
rer et de contrdler la température d'entrés au 1er lit catalytique.

On peut mettre en oeuvre deux autres moyens de réglage
complémentaires de¢ la température de fonctionnement du réacteur, en
agissant sur la température d'entrée sur le deuxidme 1it de cataly-
seur. Ces moyens complémentaires sont utilisés en fonction de la
composition du gaz de réaction, du degré de réaction souhaité dans le
1it catalytique et de l'dge du catalyseur.

L'introduction directe d'une fractioﬁ du gaz frais de bou-
cle n'ayant pas encore réagi dans le &az entrant dans le deuxiéme 1it
catalytique, modére la température d'entrée dans celui-cijcette frac-
tion du gaz fraia ne passe alors ni dans ltéchangaur interns ni dans
le premier 1lit catalytique.

On peut aussi procéder & une introduction directe d'une
fraction du gaz sortant du premier lit catalytique directement & l'en-
trée du deuxidme 1lit catalytique. Ce dernier réglage a pour résultatque
cette fraction du gaz ne passe plus dans ltéchangsur -thermique interne
de la section supérieure d'échange et donec d'élever la température
df'entréc au dsuxiéme 1lit catalytique.

Dans le cas d'un plus grand nombre de lits catalytiques
on met en oeuvre des moyens supplémentaires de réglage de la tempéra-~
ture & l'entrée des lits catalytiques suivants, soit pour la modérer,
soit pour l'augmenter selon les m@mes moyens que décrits précédemment.

Le réacteur de synthidse adapté & la régulation des tempé~
ratures de fonctionnement selon l'invention est d'un type vertical ou
sphérique.

Ce réacteur est généralement constitud d'une manidre clas-
sique par un tube ou corps de force, comportant une virole cylindri-
que verticale, munie & chaque extrémité d'une calotte hémisphérique,

comportant des fubulures d'entrée et de sortie des gaz. Dans un réac-
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teur de type shérique les deux hémisphéres sont réuégs1slnﬂ'31;i§i
cylindrique intermédiaire.

A l'intérieur du réacteur est placé un équipement interme
démontable, aucune soudure n'étant effectuée & l'intérieur du corps
de force au moment du montage.

L'équipement interme du réacteur est constitué d'une enve-
loppe étanche généralement calorifugée contenant au moins deux lits
catalytiques superposés, supportés par des grilles, la sortie d'un
1lit étant séparée de l'entrde du lit suivant par une cloison étanche
de séparation ; l'ensemble constituant la cartouche catalytique, et
la dite enveloppe comportant & sa partie supérieure une chambre de
répartition uniforme des gaz entrant dans le premier 1lit de catalyseur.
Les grilles supportant le catalyseur peuvent &ire inclinées en montant -
du centre vers l'extérieur du réacteur.

L'équipement internme du réacteur est caractérisé par un
échangeur de chaleur, interne, central, démontable,placé symétrique-
ment par rapport & la cartouche catalytigue. Cetvéchéngeur unique
disposé verticalement dans l'axe du réacteur, comporte les différents
conduits ou passages permettant la circulation désirée des gaz entre
les différentes sections de l'équipement intemme. _

L'échangeur central est constitué par un grand nombre dé
tubes verticaux disposés dans une virole cdncentrique a l'axe du
réacteur, & l'intérieur desquels circule de bas en haut le gaz frais
de boucle avant réaction en vue de son réchauffement & la température
convenable d'amorgage de la réaction de synthése pour son entrée dans
le premier lit de catalyseur.

Le dimensionnement de 1l'échangeur est tel que compte-tenu
de l'échange thermique désiré suivant le type de synthése, sa hauteur
soit égale 2 la somme des hauteurs des lits de catalyseurs, y compris
les hauteurs des espaces intermédiaires entre les lits, c'est-a-dire
& la cartouche catalytigue.

La paroi externe de la virole de 1l'échangeur est en contact
avec la cartouche catalytique,'et un espace concentrique est ménagé
entre cette paroi extefne de la virole et le périmétre externe des
tubes échangeurs, sur toute la hauteur de 1l'échangeur, en vue de la
circulation des gaz provenant deé différents lits catalytiques.

' Lt'échangeur de chaleur comporte un nombre de plagues tubu=-
laires supérieur de une unité au nombre de lits de catalyseurs. Pour

un réacteur comportant seulement deux lits catalytiques, l'échangeur
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comporte alors trois plagues tubulaires ; c'est-i-dire deux plaques
aux extrémités supérieure et inférieure de l'échangeur et une plague
intercalaire.

Le positionnement de la ou des plagques intermédiaires est
en relation fonctionnelle avec 1l'échange thermique désiré entre les
différents circuits de gaz ; les longueurs relatives entre les pla=
ques tubulaires étant proportionnelles au degré de réaction dans cha=—
que 1lit. Sachant que la quantité de chaleur 4 enlever de chacun des
lits catalytiques individuels diminue en fonction du taux de trans-
formation dans chaque 1lit, c'est-a~dire du premief au dernier 1lit
catalytique les tailles relatives des différentes zones de 1'échan-~
geur vont en diminuant du haut en bas de l'échangeur ; la plus grande
longueur étant comprise entre la plaque tubulaire supérieure de
l'échangeur et la premidre plaque intermédiaire.

Entre la plaque tubulaife inférieure et la plaque tubulaire
intermédiaire, le gaz frais avant réaction circulant dans les tubes
verticaux de l'échangeur est réchauffé & contre-courant par les gaz
sortant du dernier 1it catalytique. Entre la plaque tubulaire inter—
médiaire et la plaque tubulaire supérieure de l'échangeur le gaz frais
avant réaction circulant dans les tubes verticaux de 1'échangeur est
réchauffé & contre-courant par le gaz ayant réagi sortant du précédent
1it catalytique, c'est-ad-dire du premier lit dans le cas d'un réacteur .
2 deux lits.

Les nombreux tubes de 1'échangeur thermique sont fixés par
exemple par soudage sur les plagues tubulaires extrémes, et fixés par
exemple par dudgeonnage sur la ou les plagues intermédiaires, lessou-
dures des tubes sur les plagques extrémes sont facilement accessibles,
& partir des tubulures supérieure et inférieure du réaciteur.

Les parois externe et interne délimitant l'espace concen-
trique externe de l'échangeur thermique comportent des orifices de
circulation des gaz aux niveaux supérieur et inférieur de chacune des
sections délimitées par les plagues tubulaires, et au niveau de la
sortie d'un 1it catalytique et de l'entrée du lit suivant.

Dans un réacteur & deux lits superposés, le gaz sortant du
dernier 1lit catalytique traverse l'orifice de la paroi externe de
l'espace concentrique au niveau de la sortie de ce 1lit, juste au-des-
sus de la plaque tubulaire inférieure pour monter dans l'espace con-
centrique, de fagon & pénétrer par l'orifice situd au-dessous de la

face inférieure de la plaque tubulaire intermédiaire, dans la paroi
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interne de l'espace concentrique, pour circuler de haut en bas,dans
un chicanage approprié autour des tubes verticaux, dans lesquels le
gaz frais est réchauffé a contre-courant, et ensuite sortir a la
partie inférieure du réacteur.

Puis le gaz sortant du premier lit catalytique emprunte
ltorifice situé dans la paroi externe délimitant l'espace concentri-
que au niveau de l'espace intercalaire entre la grille supportant le
catalyseur et. la plaque de séparation, pour remonter dans l'espace
concentrique de l'échangeur, de fagon & pénétrer par l'orifice supé-
rieur situé sur la paroi interne délimitant l'espace concentrique au-
dessous de la face interne de la plaque tubulaire supérieure, pour
circuler de haut en bas dans un chicanage autour des tubes et sortir
a4 la partie inférieure de la premiére section de l'échangeur, par

lt'orifice inférieur situé juste au-dessus de la face supérieure de

. }a plaque tubulaire intermédiaire, pour circuler de bas en haut dans

l'espace concentrique de l'échangeur, et aprés passage par l'orifice
situé dans la face externe de la paroi délimitant l'espace concen-
trique au niveau de l'entrée du deuxiéme lit catalytique, pénétrer
dans celui-ci et le traverser de haut en bas. '

Si le réacteur comporte plus de deux lits catalytiques,
par exemple 3 ou 4 lits, le principe de circulation du gaz entre la
sortie d'un 1lit et l'entrée dans le suivant reste identique a celui
décrit précédemment, avec bien entendu la mise en place du nombre de
plaques intermédiaires nécesgsaire, deux ou trois, et ltadaptation
des orifices et des espaces concentriques de circulation des gaz
nécessaires.

L'équipement interne est muni d'un dispositif complémén-
taire de réglage donnant la possibilité de modérer éventuellement
la température d'entrée du gaz sur le deuxiéme lit catalytique.
Selon cette disposition, la section supérieure de l'échangeur ther-
mique, délimitée par la plaque tubulaire supérieure et la premiére
plaque intermédiaire, est équipée sur toute sa longueur d'un tube
central en relation avec le sommet du réacteur par une tuyauterie
aboutissant 3 sa partie supérieure.

Le tube central de la section supérieure de l'échangeur

thermique comporte, 3 sa partie supérieure au niveau de l'orifice
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supérieur de circulation des gaz provenant du 1lit catalytique su-
périeur, en dessous de la plaque tubulaire supérieure, un orifice
dont l'ouverture est réglable 4 distance et par lequel on introduit
une certaine fraction du gaz sortant du premier 1it directement &
l'entrée du deuxiéme 1lit catalytique. Cet autre moyen de réglage
complémentaire est mis en oeuvre quand il est souhaitable dtélever
la température d'entrée des gaz dans le deuxiéme 1it catalytique.

Le réacteur est équipé d'un troisiéme moyen complémen-
taire de contrdle des températures de fonctionnement, représenté par
une tuyauterie pénétrant directement dans la partie supérieure de
l'enveloppe étanche 'dans la bofte de répartition du gaz entrant dans
le premier 1lit catalytique. Ce dispositif est mis en fonctionnement
quand il est souhaitable de modérer la température d'entrée au pre~
mier lit.

Dans le cas d'un réacteur contenant trois ou quatre lits
catalytiques superposés, des moyens et dispositifs complémentaires
de réglage de la température & l'entrée des troisiéme et quatriéme
lit, soit pour la modérer, soit pour l'élever, sont prévus selon les
mémes principes que ceux choisis pour le réglage de la température
d'entrée au deuxiéme lit. _

De plus, un espace de circulation du gaz frais n'ayant pas
réagi est ménagé entre le corps de force et ltenveloppe étanche de
1'équipement interne, dans lequel le gaz frais circulant de haut en
bas est légérement préchauffé avant son entrée dans les nombreux
tubes verticaux de l'échangeur thermique.

— L'ensemble de l'échangeur, construit préalablement, est

introduit dans le réacteur au moment du montage par l'intermédiaire

" de la tubulure supérieure, puis, ensuite, le reste de 1téquipement

interne, constitué d'éléments préfabriqués, est alors monté autour
de l'échangeur interne, ainsi que le catalyseur mis en place au fur
et & mesure. L'échangeur dans son intégralité, est, par la suite,
démontable, aprés vidange préalable du catalyseur. Le diamétre de la
tubulure supérieure du réacteur est choisi juste nécessaire pour
procéder au montage, et évgntuellement, au démontage de l'ensemble
de l'échangéur; le diamétre de la tubulure inférieure peut &tre

plus petit.
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Cette maniére de procéder est intéressante car elle per-
met de limiter le diamétre de la tubulure supérieure du réacteur, a
ce qui est strictement indispensable au passage de l'engemble de 1l'é-
ghangeur thermique. Elle autorise donc l'utilisation de grands
diamétres pour les lits de catalyseur, sans que l'on soit obligé de
prévoir 4 la partie supérieure,et éventuellement & la partie infé-

rieure,du corps de force une ouverture d'un diamétre aussi_grand que

celui de l'équipement interne contanant le catalyseur.

De ce fait, les grands diamétres ne sont limités que par
les possibilités technologiques de construction des corps de force.
Actuellement, on peut réaliser pour des pressions internes de l'ordre
de 5 & 25 MPa, des diamétres intérieurs de l'ordre de 8§ métres,tout
en ayant la possibilité d'envisager l'utilisation de diamétres inté-
rieurs encore plus grands.

Le nouveau type de réacteur, malgré les importantes quan-
tités de catalyseur mises en oeuvre dans les unités modernes de trés
grande capacité de production, de l'ordre de plusieurs milliers de
tonnes jour, rend possible la limitation des pertes de charge des gaz
traversant les lits de catalyseurs, méme lorsque la granuloﬁétrie
est faible, tout en assurant leur écoulement d'une maniére uniforme
a travers la section traversée, et ceci d'une maniére particuliéremert
simple.

A titre non limitatif, un mode de réalisation et de mise
en oeuvre de l'invention est figuré schématiquement sur la figure
unique du dessin annexé, qui représente la coupe d'un réacteur de
synthése, comportant deux lits de catalyseur, et muni de son équipe-
ment interne de circulation des gaz, d'échange de chaleur entre eux,
et de réglage des températures. Les températures indiquées ci-aprés
correspondent au cas particulier d'une unité de production d4'ammo-
niac.

Sur la figure, ce réacteur de synthése est constitué par
un tube de force, comportant une virole cylindrique (1), munie a
chaque extrémité d'une calotte hémisphérique (2) et (2'), comportant
chacune une tubulure (3) et (3') , fermée par un couvercle (4) et
(4'), au travers duguel est pratiqué un orifice (5) et (5').

Par ltorifice supérieur (5), on introduit le gaz frais
de boucle n'ayant pas encore réagi (6). Par l'orifice inférieur (5'),
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on sort le gaz ayant réagi (6")dans l'appareillage situé i 1l'inté-
rieur du réacteur, et décrit ci-aprés.

A l'intérieur du réacteur, l'équipement interne démon-
table est constitué d'une enveloppe étanche (7), en général calori- -
fugée contenant le catalyseur déposé en deux lits horizontaux (38)
et (8'), et l'échangeur de chaleur (9) placé verticalement dans
l'axe du réacteur.

L'échangeur central (9) est constitué d'un grand nombre
de tubes verticaux (10) dont la longueur est celle de ltéchangeur,
disposés dans une virole concentrique i l'axe du réacteur, 3 1l'in-
térieur desquels circule, de bas en haut, le gaz frais de boucle
n'ayant pas encore réagi (6) de fagon i ce qu'il soit réchauffé &
la température convenable d'amorgage pour son entrée dans le premier
1lit catalytique (8).

Dans ce réacteur a4 deux lits catalytiques, l'échangeur de
chaleur comporte les 3 plaques tubulaires respectivement numérotées
(1), (11') et (11"). Les nombreux tubes (10) de 1l'échangeur sont
fixés,par exemple, par soudage sur les plaques tubulaires extrémes
(11) et (11") et, par exemple, par dudgeonnage sur la plaque tubu-
laire intermédiaire (11'). Les fixations des tubes sur les plaques
extrémes sont facilement accessibles, & partir respectivement des
tubulures (3) et (3'). Le diamétre de la tubulure (3) est dimen=-
sionné juste nécessaire pour procéder au montage, et, éventuelle-
ment, au démontage de l'ensemble de l'échangeur. Les impératifs
n'étant pas les mémes pour la tubulure inférieure (3'), le diamétre
peut &tre plus petit. '

Le gaz frais de boucle est introduit par l'orifice (5)

4 une température relativement modérée, dépendante du systéme
adopté pour la récupération de la chaleur de réaction i lfextérieur
du réacteur lui-m@me (par exemple 100 3 250°C), circule dans l'es-
pace (12) compris entre le corps de force (2, 1, 2') et lt'enveloppe
étanche (7) de 1l'équipement interne de haut en bas par exemple, de
fagon & maintenir ce corps de force 3 cette température modérée de’
100 & 250°C, alors que le régime des températures i l'intérieur de
l'enveloppe (7) est nettement plus élevé (350 & 525°C). L'espace
(12) est muni d'un dispositif de bonne circulation du gaz non re-

présenté sur la figure.
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A la partie inférieure du réacteur, le gaz frais, légé-
rement réchauffé de quelques degrés par rapport a4 sa température
d'entrée a travers les passages (13) s'introduit dans la bofte
(13') d'od il pénétre & l'intérieur de l'ensemble des tubes (10) de
ltéchangeur (9), pour &tre réchauffé, d'abord, en parcourant la
longueur comprise entre la plaque tubulaire (11") et la plaque
tubulaire (11'), puis en parcourant celle comprise entre la plaque
tubulaire (11') et la plaque tubulaire (11) jusqu'd une température
finale de l'ordre de 350 & 425°C, convenable pour l'amorgage de la
réaction de synhtése de l'ammoniac. Le gaz entrant est alors réparti
uniformément dans la boite de répartition (13") d'ou il pénétre dans
le premier lit de catalyseur (8).

Entre la plaque tubulaire inférieure (11") et la plaque
intermédiaire (11') le gaz frais n'ayant pas réagi circulant dans
les tubes (10) de l'échangeur thermique est réchauffé & contre cou-
rant par le gaz (14') sortant du second 1lit de catalyseur (8') qui
est paséé par ltorifice (15') pour monter dans l'espace concentrique
(16") aux tubes de l'échangeur de chaleur, de fagon a pénétrer
ensuite par l'orifice (17') pour circuler de haut en bas, dans un
chicanage approprié non représenté, autour des tubes (10) et sortir
4 la partie inférieure de l'échangeur de chaleur (9) par la tuyaute-
rie (18) et l'orifice (5').

De m&me, entre la plaque tubulaire intermédiaire (111) et
la plaque tubulaire supérieure (11) le gaz frais est réchauffé a
contre-courant par le gaz (14) sortant du premier lit catalytique
(8) qui est passé par l'orifice (15), pour monter dans l'espace.
concentrique (16) de fagon 4 pénétrer ensuite par l'orifice (17
pour circuler de haut en bas, dans un chicanage approprié, autour
des tubes (10) et sortir finalement & la partie inférieure du
second segment de 1'échangeur de chaleur juste au-dessus de la
plaque tubulaire intermédiaire (11') par l'orifice (19) avant de
remonter de bas en haut dans l'espace concentrique (16') et passer
par l'orifice (20) avant d'entrer en (21) dans le second lit de
catalyseur.

Les lits de catalyseur sont supportés par les grilles
(22) et (22'). Et la sortie du premier 1lit est séparée de l'entrée
du deuxiéme par la cloison de séparation étanche (23).
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Le gaz ayant réagi sort du premier lit catalytique en
(14) & une température comprise entre 475 et 525°C, pour &tre
ensuite refroidi & l'entrée du deuxiéme 1it (21) jusqu'a une tempé-
rature comprise entre 350 et 425°C, pour l'élever i nouveau dans
le deuxiéme lit catalytique jusqu'd 425 i 475°C en sortie (14').

Le réacteur est muni d'un ensemble de moyens permettant
de contrdler le régime des températures de fonctionnement & 1l'entrée
de chacun des lits de catalyseur. '

La tuyauterie (24), au sommet du réacteur, permet 1l'in-
troduction directe d'une certaine fraction de gaz frais de boucle(gr)
dans la bofte (13") puis dans le premier lit catalytique (8).

Par l'intermédiaire de la tuyauterie (25), é&galement au
sommet du réacteur, et du passage central (26) de l'échangeur
thermique (9), on peut introduire directement une certaine fraction
du gaz frais de boucle (§"), qui aprés passage par l'orifice (19)
se mélange au gaz provenant de la réaction dans le premier lit cata=-
lytique (8) ayant circulé dans la partie supérieure de i'échangeur
entre les plaques tubulaires (11) et (11') , et remonte en mélange
avec ce dit.gaz, dans l'espace concentrique (16') et aprés passage
par l'orifice (20) pénétre en (21) dans le second lit catalytique.

Par l'intermédiaire de l'orifice (27), dont l'ouverture
est réglable 3 distance, ménagé dans le passage central (26) de
l'échangeur (9), juste en dessous de la plaque tubulaire supérieure
(11), au niveau de l'orifice(17)on peut introduire directement une
fraction du gaz sortant (14) du premier lit catalytique (8) qui em=.
prunte l'orifice (15), remonte dans l'espace concentrique (16), en
sort par l'orifice (17), s'introduit dans le tube central de 1'é-
changeur (26) par l'orifice (27) qui est ouvert, circule de haut en
bas dans le dit tube central puis passe par l'orifice (19) ménagé

4 la base de la partie supérieure de l'échangeur thermique,circule

de bas en haut dans l'espace concentrique(169), et aprés passage par

ltorifice (20) s'introduit en (21) dans le second lit catalytique.

L'ensemble de l'appareillage, ainsi que les moyens d'entré
et de sortie des gaz dans les différents circuits sont munis des
systémes d'étanchéité et des dispositifs de dilatation des matériaux
adaptés, en fonction des variations des températures, tant au démar-
rage, qu'en cours de marche et au moment de l'tarrét.
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REVENDICATIONS

1. Procédé de régulation des températures de fonction-

nement d'un réacteur de synthése exothermique catalytique, sous.
pression, en phase gazeuse dont la zone catalytique contient au moins
deux lits catalytiques superposés, et a circulation interne, verti-
cale et axiale des gaz, selon lequel le gaz frais de boucle avant
réaction est réchauffé par échange indirect avec le gaz sortant du
dernier lit de catalyseur, et ensuite successivement, avec le gagz
sortant de l'avant-dernier 1lit de catalyseur, puis avec le gaz sor-
tant de l'antépénultiéme lit de catalyseur, jusqu'a ainsi avec le gaz
sortant du premier lit de catalyseur, l'échange indirect de chaleur

a4 contre-courant s'effectuant dans une zone d'échange thermique a
circulation axiale, interne, au centre de la zone catalytique, le

gaz frais de boucle subdivisé en un grand nombre de courants circu-
lant dans le sens ascendant sur toute la longueur de .la zone thermi-
que, caractérisé en ce que l'on procéde & l'introduction directe
d'une fraction du gaz sortant du premier lit catalytique, & l'entrée
du.deuxiéme catalytique.

2. Réacteur de synthése exothermique, catalytique, en
phase gazeuse, sous pression en vue de la mise en oeuvre du procédé
selon la revendication 1, constitué d'un tube de force & l'intérieur
duquel est placé un équipement interne constitué d'une enveloppe
étanche (7) contenant au moins deux lits catalytiques superposés (8),
supportés par des grilles 22 et 22', la sortie d'un 1lit étant séparée
de l'entrée du lit suivant par une cloison étanche de séparation (23),
l'ensemble constituant la cartouche catalytique, et ladite enveloppe
comportant & sa partie supérieure une chambre de répartition uniforme
du gaz entrant (13") dans le premier lit de catalyseur (8), selon
lequel 1l'équipement interne contient un échangeur de chaleur (9)
interne, central, démontable, vertical,placé symétriquement par rappoxt
4 la cartouche catalytique, ledit échangeur (9) comportant un nombre
de plaques tubulaires (11, 11*, 11") supérieur de une unité au nombre
de lits catalytiques (8), (8'), caractérisé en ce que la section
supérieure de l'échangeur de chaleur délimitée par la plague tubu-
laire supérieure (11) et la premiére plaque intermédiaire (11') est
équipée sur pratiquement toute sa longueur.d'un tube central fermé au”

sommet (26), en relation avec le sommet du réacteur par une tuyauterie



10

14

0114138

aboutissant & la partie supérieure de ce dernier (6"), et ouvert
a4 sa partie inférieure, ledit tube central comportant & sa partie
supérieure, juste en dessous de la plaque tubulaire supérieure (11),
au niveau de l'orifice supérieur (17) de circulation des gaz prove-
nant du lit catalytique supérieur, un orifice dont l'ouverture est
réglable & distance (27).

3. Application du procédé de régulation des températures
de fonctionnement selon la revendication 1, aux réacteurs de grands
diamétres, utilisables en particulier dans les unités de production

de grosse capacité d'ammoniac et de méthanol.
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