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Résumé

La gazéification étagée couplée 4 un moteur a gaz est une technologie
prometteuse pour la production d'électricité décentralisée de petites et
moyennes puissances.

L'objectif de ces travaux était de concevoir, dimensionner et construire
un nouveau réacteur expérimental pour caractériser '‘étape de gazéifi-
cation des procédés a lit fixe et étagé. Le Réacteur a Lit Fixe Continu
(RLFC) du Cirad simule la zone de gazéification isolée du reste du
procédé. Des sondes de mesure et d'¢échantillonnage ont été placées
dans le lit, tous les 10 cm, dans le but d'analyser en continu les tempé-
ratures, les pressions et la concentration des gaz produits. Des bilans
précis de matieres et d'énergie ont été réalisés pour valider les
performances du réacteur et la pertinence des expérimentations. Enfin,
pour illustrer le haut potentiel de cet outil de recherche, des profils de
températures et concentrations de gaz dans le lit de charbon sont pré-
sentés et discutés.

Mots clés : gazéification étagée, réacteur a lit fixe continu, pyrolyse,
charbons

Abstract

A staged gasification process coupled with a gas engine is one of the most
promising technologies for small and medium sized electricity production.

The purpose of this work was to design and build new experimental equip-

ment to characterise the wood char gasification stage in fixed bed/staged
reactors. The Continuous Fixed Bed reactor (CFiB) atr CIRAD replicates

the gasification zone separately from the rest of the process. Instrumentation

is a key point of the equipment. Sampling and measuring probes are
positioned all along the char bed, every 10 cm, enabling online analysis of
temperature, pressure and gas composition, along with condensate tracking.

Accurate heat and mass balances were carvied out to validate reactor
performance and the methodology. Lastly, to illustrate the high potential
of this reactor, profiles for temperatures and gas concentrations along the
bed are presented and discussed.

Keywords: staged gasification, continuous fixed bed reactor, pyrolysis, char.
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1. Introduction
La gazéification suscite un intérét croissant avec les
premicres démonstrations en production d‘électricité
a partir de biomasse [1]. Aujourd'hui, les enjeux
visent d'autres marchés comme les biocarburants
ou I'¢lectricité par le couplage de gazéifieurs avec
des technologies telles que les réacteurs de synthese
Fischer-Tropsch ou les piles a combustible. Le
développement pertinent de la gazéification est
encore conditionné par I'amélioration de l'effica-
cité énergétique et de la qualité des gaz et nécessite
une meilleure connaissance scientifique et tech-
nique des transformations mises en jeu dans de tels
réacteurs.
Avec le pilote Viking [2] et plus récemment la
technologie Xylowatt, la gazéification éragée a
démontrée son potentiel pour la production d'¢lec-
tricité de petite et moyenne puissance. Dans ce
type de gazéifieur, la pyrolyse et la gazéification se
produisent dans deux réacteurs distincts, permet-
tant un contréle indépendant des deux étapes du
procédé.
Plusieurs interrogations existent toujours quant au
comportement thermochimique du lit fixe
continu de charbon de bois pendant sa gazéifica-
tion. Cette étape du procédé est fondamentale car
elle produit la majorité du gaz de synthese
(H,, CO) a travers des réactions lentes et limitées
vis-a-vis de la cinétique de conversion du carbone.
La plupart des ¢tudes sur les gazéifieurs éragés
s'intéressent au comportement global du procédé
[2-9] et peu d'attention est portée sur la zone de
gazéification hétérogene. Seuls quelques auteurs
ont cependant caractérisé spécifiquement cette
zone. Bhattachaya [10] a mesuré les températures
tous les 10 cm dans un lit fixe de char issu de
charbon minéral mais dans des conditions non
continues ("batch"). L'étude la plus pertinente
revient 2 Gobel et al. [11] et leurs travaux sur le
réacteur étagé Viking.
Nos travaux visent ici I'étude de la gazéification
étagée et en particulier ['étape de gazéification du
charbon. Cette zone réactive ou le carbone est
converti en CO et H, par la vapeur et le dioxyde
de carbone a un impact majeur a la fois sur l'efhica-
cité du procédé et sur la qualité des gaz en sortie.
Dans ce but, nous avons congu, dimensionné,
construit et testé un réacteur original précisément

instrumenté afin de caractériser au mieux les
phénomenes mis en jeu. La compréhension des
couplages des réactions chimiques, des transferts
de chaleur et de matieres et le comportement mé-
canique du lit constitue l'enjeu majeur des
recherches entreprises.

2. Matériels et méthodes

2.1 Levréacteur

Le réacteur est un tube en acier inoxydable réfrac-
taire (4) de 20 cm de diamétre et de 160 cm de
hauteur. Il comporte des piquages disposés suivant
une forme hélicoidale le long du réacteur pour le
prélevement des gaz et les mesures de température
et de pression. L'isolation thermique (5) du réac-
teur est réalisée a l'aide d'une couche de 20 cm
d'épaisseur de laine céramique qui recouvre entie-
rement sa surface latérale.

L'atmosphere réactive (température et gaz) est si-
mulée par les fumées de combustion de propane et
un générateur de vapeur d'eau. La chambre de
combustion (3) est constituée de deux briileurs de
15 kW chacun. Les débits de gaz sont précisément
contr6lés par des débitmetres massiques.

amm——

pade

Seete

(1) : Convoyeur-doseur de char ; (2) : Vannes pneumatiques ;
(3) : Britleurs au propane ; (4) : Tube en inox réfractaire ; (5) : Iso-
lation céramique ; (6) : Systéme de décendrage ; (7) : Cyclone ;
(8) : Injecteur de vapeur deau ; (AC) : Air comprimé ; (P) : Propane
(H20) : Vapeur dean
Débitmétre régulatenr massique

Figure 1 : Le réacteur RLFC



Un convoyeur a bande (1) permet l'alimentation
en charbon (jusqu 3 kg/h) par le haut du réacteur.
Un sas constitué de deux vannes pneumatiques (2)
assure | étanchéité du réacteur pendant l'alimentation.
Dans le réacteur, le charbon se dépose pour former
un lit pouvant atteindre 80 cm.

En bas du réacteur, un dispositif de décendrage (6)
constitué d'une grille perforée et d'un bras "racleur”
actionné manuellement permet l'extraction des
résidus de la gazéification.

A la sortie du réacteur, les gaz passent par un
cyclone (7) ou ils sont dépourvus de particules
solides avant d'étre envoyés dans un réacteur de
post combustion.

L'instrumentation est un élément essentiel du réac-
teur. Des capteurs de mesure des températures et
pressions et d'¢échantillonnage des gaz et condensats
sont positionnés tous les 10 cm dans le lit.

2.2 Le charbon de référence (production et
caractérisation)

Les analyses immédiates et élémentaires du bois
initial, réalisées selon les normes en vigueur sont
présentées dans le tableau 1.

*

Le charbon a été produit avec un réacteur de pyrolyse
avis sans fin. Ce dernier est le réacteur de pyrolyse
du gazéifieur étagé du Cirad qui a été découplé du
reste de l'installation pour les besoins de cette
¢tude. Les conditions de pyrolyse sont connues
pour influencer significativement la qualité du
charbon produit. Ainsi, ['utilisation de ce réacteur
de pyrolyse permet de produire un charbon dans
des conditions de pyrolyse industrielles. Ce réac-
teur a été largement décrit par ailleurs [12]. Il s'agit
d'un cylindre métallique tracé extérieurement par
des résistances chauffantes électriques. Une vis sans
fin permet le déplacement du solide le long des 3
metres du réacteur. Les conditions opératoires de
production étaient : 750°C, 1h, 20 kg/h.
Les analyses immédiates et élémentaires du char-
bon produit sont présentées dans le tableau 1.
Le taux de matiéres volatiles est tres faible (<5 %).
200 kg de charbon ont été produits pour réaliser
l'ensemble des expérimentations de mise au point
et de caractérisation.

Tablean 1 : Analyses immédiates et élémentaires des plaquettes forestiéres et du charbon

Analyses immédiates (%m) Analyses élémentaires(%m)
Matieres Carbone
Combustible Humidité Cendres C H (@] N S
volatiles fixe
Plaquettes
12 82.6 0.2 17.2 45 5.7 42.8 <0.3 <0.1
forestieres
Charbons 1.6 49 1.3 93.5 92.0 14 5.1 <0.3 <0.1

2.3 Instrumentation et mesures

La conduite du réacteur et la compréhension des
phénomenes mis en jeu font appel 4 une instru-
mentation précise en ce qui concerne les tempéra-
tures, les pressions, la composition des gaz et les
propriétés du solide. Les températures et les
concentrations des gaz dans le lit sont mesurées par
des sondes disposées tous les 10 cm. Elles sont po-
sitionnées en hélice pour limiter la perturbation de
I'¢coulement du charbon dans le méme plan.
Chaque sonde est constituée d'un tube d'échan-
tillonnage en acier réfractaire de 4 mm de diametre

intérieur dans lequel est inséré un thermocouple
(type K) de 1 mm. Les thermocouples dépassent
de 5 mm les tubes d'échantillonnages. Ces sondes
permettent la mesure de profils axiaux et radiaux
de températures et de concentrations des gaz.
Apres prélevement, les gaz traversent une ligne
d'¢chantillonnage (figure 2). Ils sont dans un pre-
mier temps refroidis dans 4 bulleurs remplis d'iso-
propanol dans lesquels les condensables sont
séparés. Les gaz secs traversent successivement un
filtre, un piege a eau, un compteur volumique. Une
partie de ces gaz est injectée dans un analyseur du
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type CPG (Chromatographie Phase Gazeuse)
muni de 2 colonnes permettant la quantification
des concentrations de CO, N,, O,, H,, CO,, CH,,
C,H,, et C,H. Leau et les composés organiques
piégés sont analysés en laboratoire.

CANNE DE PRELEVEMENT

CONTROLE / MESURE DEBIT (4)

La technique Karl Fisher est utilisée pour quanti-
fier la teneur en eau et un analyseur CPG/MS
(Spectrométrie de Masse) permet d'identifier et de
quantifier les composés organiques condensés.

R

% % (@)

+ Filtres et Dessicateur

i)

CONDUIT

—

CHROMATO GC

VANNE TROIS VOIES

o o
o o
—

n[>o°

Figure 2 : La ligne déchantillonnage

Les résidus carbonés issus de la gazéification sont
échantillonnés toutes les 10 minutes en bas du
réacteur quand le syst¢me de décendrage est activé.
Ces résidus (ou cendres) sont pesés en continu
pendant 'extraction.
Le taux de conversion du charbon est mesuré di-
rectement par pesée lors de l'extraction. Mais, il
peut aussi étre calculé en utilisant la méthode du
traceur "cendres” qui compare la teneur en cendres
dans le charbon initial a celle dans les résidus col-
lectés. La corrélation suivante donne alors le taux
1- Cchar /Cres

de conversion y _ con | Ceen

(vchar

cen

Ou Cil et C7% sont respectivement les teneurs
en cendres dans le charbon initial et dans le ré-
sidu

carboné récupéré.

3. Résultats et discussions

Pour les essais, les briileurs propane étaient ajustés
a une puissance de 11 kW et un exces d'air de
20 %. Le débit d'eau liquide qui alimentait le gé-

nérateur de vapeur était de 35 ¢cm3/min et le do-
seur de charbon alimentait en continu 28 g/min
(1.68 kg/h). La composition de l'atmosphere réac-
tive générée par les brileurs et le générateur de va-
peur est présentée dans le tableau 2. Dans ces
conditions de fonctionnement, la température des
gaz a l'attaque du lit est de 1020 °C.

Apres démarrage de l'installation, environ 6 heures

Tablean 2 : Composition du gaz a lentrée du lit

HO | CO, | 0, | N,

30% 8% |2,7% | 59,3%

sont nécessaires pour atteindre un régime stabi-
lisé. En effet cette condition est atteinte lorsque
l'on observe une stabilité dans le temps
i. delahauteur du lit de charbon
des températures dans le réacteur
iii. des concentrations des gaz
iv. du débit et de la composition des cendres
prélevées en bas du réacteur.
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La figure 3 montre la stabilisation des températures et la hauteur du lit.
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Figure 3 : Evolution des températures dans le réacteur pendant la gazéification

Le thermocouple T4 sert de détecteur du niveau
du lit. Les fluctuations observées sont dues au fait
qu'il est alternativement a l'intérieur et a l'extérieur
du lit. Une baisse de la température a ce niveau té-
moigne du recouvrement du thermocouple par le
charbon. Le décendrage réduit la hauteur du lit et
se traduit par une augmentation de la température
TS5 jusqua la température du gaz entrant T3, situé
410 cm au dessus. Ainsi en régime stabilisé et dans
nos conditions opératoires, le débit de décendrage

est maintenu 4 2,8 g/min (soit 28 g toute les 10
min) afin de maintenir une hauteur de lit
constante.

Quand le régime stabilisé est atteint, la conversion
du charbon est supérieure a 90 %, les concentra-
tions molaires des gaz produits sont présentées
dans le tableau 3. A noter que ces concentrations
sont constantes avec une fluctuation de l'ordre de
5 % et que seules les valeurs moyennes sont repor-
tées dans ce tableau.

Tableau 3 : Concentrations des gaz en sortie dans les conditions de référence

Gaz Hz CcO 02

CH, | CO, | H,0 N,

% (mol) | 15.9% | 9.8% | 0.6%

0.2% | 10.8% | 9.8% | 52.9%

Les concentrations de H, et CO sont plus faibles
que celles rencontrées dans les gazéifieurs a lit fixe
ou étagé industriels. Les pertes thermiques dans les
réacteurs de faibles puissances sont plus impor-
tantes et nécessitent davantage d'énergie pour at-
teindre des températures de réaction satisfaisantes.
Cette énergie provient de l'oxydation d'une partie
du charbon qui se fait au détriment de la gazéifica-
tion a la vapeur ou au dioxyde de carbone. Par ail-
leurs, le charbon est froid en entrant dans le

réacteur contrairement aux procédés industriels ot
sa température est supérieure a 400 °C. En consé-
quent, davantage d'énergie par quantité de charbon
est nécessaire pour atteindre la température de
1000°C a l'entrée du lit, entrainant une dilution
des gaz produits et en particulier du CO et H,.

A partir des concentrations mesurées et en consi-
dérant ['azote comme un traceur, nous avons cal-
culé les débits massiques de chaque gaz afin de
vérifier le bilan massique. Le tableau 4 montre que
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Tableau 4 : Bilan matiére

Tablean S : Bilan énergie

[Nz ] ¢coz | 02 | H20 [charbon] [ N2 ] coz | 02 | H20 |charbon
961 [ 3576 [ 811 | 6451 | 28 |e/min 342 [ o077 [ o014 [ 225 [ o087 | kW
[ TOTACENTREE | 2959 | g/min_| [ OTAL ENTREE | 744 | Kw T gaz (°C) 1020

T charbon (°C)

520

Pertes thermiques] 0,74 [kw]

T sortie (°C) | 660 |
GAZ (g/min) Cendres (g/min) GAZ (kw) Cendres (kW)
N, 1696 |bas 32 N, 207 |total [ 008
H,0 203 cyclone 0.13 H,0 8.29
o, 19 total 333 o, 0.02
co, 552 CO, -2.18
H, 37 H, 0.04
co 318 [59) 170
CH, 03 CH, -0.02
total gaz 282.74 total gaz 6,53
[ TOTALSORTIE | 2860 [ g/min ] | TOTALSORTIE | 659 [ kw |
| Bilanmatiere | -335 1% | | Bilan énergie | 1.49 1 % |

ce dernier est tout A fait satisfaisant (erreur <3%)
et confirme la pertinence et la précision du réac-
teur, de l'instrumentation et de la méthodologie
développée.

A partir des mesures des températures et des débits
massiques des gaz et du solide avant et apres le lit,
des bilans d'énergie ont été réalisés. Les énergies a
l'entrée et ala sortie du lit ont été calculées a partir
des enthalpies de chaque espece selon ['équation

tm, h, o+ Emj hy =1ty B =10 ﬁmh nes ™ zmj b= Qe =0
J J

Inlet Outlet

O /; est l'enthalpie spécifique de chaque composé.
h(T) = (1) + ﬁ C  (I)dr

Ou /" estlenthalpie standard et C, ), la
capacité calorifique.

L'estimation des pertes thermiques a été faite a par-
tir de la mesure des températures des surfaces ex-
ternes du réacteur et en considérant un coefficient
d'échange par convection de 15 W/m*K. La tem-
pérature du charbon a l'entrée du lit a été supposée
de 520°C, comme la moyenne entre la température
du charbon au niveau du syst¢me d'alimentation
et celle du gaz a l'attaque du lit. Le bilan d'énergie
donne un résultat tres satisfaisant, avec une diffé-
rence inférieure 2 2 % entre l'entrée et la sortie.

Un des atouts spécifiques de cette installation est
de fournir des profils de température de concen-
trations des especes et de conversion du charbon
au sein du lit fixe. Un profil de température du haut
(T2) au bas (T8) du lit est présenté sur la figure 4.
La température du gaz au dessus du lit est relative-
ment stable (entre 980 et 1010°C). En T4, la tem-
pérature fluctue entre 950 et 1000°C car ce
thermocouple est successivement a l'intérieur et a
l'extérieur du lit en raison du décendrage régulier.

A la surface du lit, la température peut atteindre
une valeur supérieure a celle de I'atmosphére réac-
tive. Cette légere surchauffe est vraisemblablement
due ala combustion localisée d'une faible quantité
du charbon avec l'oxygene résiduel des fumées de
combustion du propane. La température dans le lit
décroit rapidement pour atteindre 850°C a seule-
ment 10 cm de la surface du lit. L'évolution est en-
suite beaucoup plus lente dans les 55 cm restants.
Ces observations montrent que les réactions se
produisent en grande partie dans les premiers cm
du lit. Des résultats comparables ont été rapportés
par plusieurs auteurs lors de la gazéification en lit
fixe de biomasse [6, 7], ou de charbon minéral

(4, 13].



10 Y
NI
/

40 ;

Hauteur du lit (cm)

!

50 ?(
[

A

60

/7[-’----l||||------

700 800 900 1000 1100

Température (°C)

Figure 4 : Profil axial de température

Ces commentaires sont confirmés par la figure 5,
qui montre les profils axiaux des concentrations de
chaque espece gazeuse. H, et CO augmentent
rapidement dans les 10 premiers centimetres du lit
pour atteindre 80 % de leurs valeurs finales. Glo-
balement, I'¢volution de la concentration des gaz
est cohérente avec les profils de températures et
confirme la présence d'une zone trés réactive dans
la partie supérieure du lit, ol des réactions endo-
thermiques se produisent. En conséquence, la
baisse de la concentration de vapeur d'eau quand
le CO et le H, augmentent est tout a fait perti-
nente au regard de la gazéification a la vapeur. I est
intéressant de constater que le CO, est relative-
ment constant dans le lit. I résulte de la compéti-
tion de plusieurs réactions dans le lit. En particulier
la réaction de Boudouard consomme le CO, mais
la combustion du charbon et la réaction du gaz a
l'eau (water gas shift) produisent du CO,, de telle
maniére que la production et la consommation se
compensent.

4. Conclusion

L'objectif de ces travaux était de concevoir, dimen-
sionner et construire un nouveau réacteur expéri-
mental pour caractériser la gazéification de
charbon de bois en lit fixe continu. Une attention
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Figure S : Profil axial de composition des gaz

particuli¢re a été portée a la métrologie afin d'ac-
céder a des données pertinentes, telles que les tem-
pératures, la composition du gaz, et la conversion
du charbon au sein méme du lit de charbon. Cet
équipement a été utilisé pour caractériser la gazéi-
fication d'un charbon issu de I'¢tape de pyrolyse
d'un gazéifieur 4 2 étages. L'objectif des premicres
campagnes d'essai était d'atteindre un régime sta-
tionnaire caractérisé par une stabilité des tempéra-
tures, de la composition du gaz et de la hauteur du
lit. Dans des conditions opératoires proches de
celles rencontrées dans les réacteurs industriels, une
conversion du charbon de 92 % a été atteinte. Par
ailleurs, la fiabilité du réacteur et des méthodes
d'analyse proposées a été confirmé par des bilans
de matieres et d'énergie tres satisfaisants.

Des profils de températures et de composition de
gaz au sein du lit ont montré que la gazéification
se produisait principalement dans les 10 premiers
cm du lit, ol une conversion de 80 % était atteinte.
Actuellement une étude paramétrique complete
est en cours afin de fournir des données pertinentes
pour la validation d'un modele numérique de
réacteurs
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