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La présente invention concerne des installations
productrices d'énergie électrique & pile & combustible qui
utilisent une solution agqueuse en tant que milieu fluide
actif. Le milieu fluide actif peut &tre utilisé pour évacuer
de la chaleur & partir de composants ou pour produire de la
vapeur en vue du traitement d'un combustible brut. Bien que
la présente invention ait é&té dévelnppée en vue de son
utilisation dans le domaine des installations productrices
d'eneryie électrique & pile & combustible, elle peut &tre
€galement appliquée dans n'importe quel domaine utilisant
des solutions ayueuses qui dépnsent des composés & base de
fer sur les parnis de canalisations.

Les installations productrices d'énergie électrique
4 pile 4 combustible preoduisent de l'énergie électrique en
consumant électrochimiquement un combustible et un oxydant
dans une ou plusieurs piles électrochimigues. L'oxydant
peut &tre de l'oxygéne pur ou bien un mélange de gaz conte-
nant de l'oxyg&ne, tel que 1'air. Le combustible peut &tre
de l'hydrogéne. Une source d'hydrogéne-est un appareil de
traitement de combustible qui réforme un gaz naturel ou
hydrocarbure quelconque approprié en utilisant de la chaleur
et de la vapeur'efin dercraquer les hydrocarbures.

On utilise typiquement un empilage de piles a com-
bustible pour exécuter la réaction électrochimique. Pendant
la réaction électrochimique, l'empilaye de piles & combus-
tible produit de l'énergie électrique, un produit réaction-
nel et de la chaleur perdue. Un systéme de réfrigération
évacue la chaleur perdue & partir de 1'empilage. Le systime
de réfrigération peut utiliser avantageusement un réfrigé-
rant aqueux afin de fournir & la fois de la chaleur perdue
et de l'eau (sous la forme de vapeur) a l'appareil de trai-
tement du combustible. '

Le systeéme de réfrigération comporte des circuits
diécnulement pour le réfrigérant aqueux lesquels sont déli-
mités par des canalisations. Ces canalisations s'étendent
Jjusqu'eu sépareteur de vapeur et a l'empilage de piles a
combustible afin de diriger le réfrigérant aqueux vers des

emplacements eritiques. Ces canalisations peuvent avoir de



10

15

20

25

30

35

2583582

2
petits orifices pour commander la distribution du réfrigé-
rant aqueux & travers la totalité du systime de réfrigéra-~
tion.

Un probléme que l'on rencontre aver des réfrigérants
aqueux est le dépdt cumulatif de particules sur les parnis
des canalisations. Ces particules peuvent apﬁaraitre sous
la forme d'ions ou de minuscules parties de matidres. Les
particules qui sont capables de s'accumuler au point de
provoquer un blocage, sont généralement des compnsés & base
de fer. Ces compnsés & base de fer sont constitués princi-
palement d'oxydes de fer, tel que la magnétite et l'hémati-
te, des sel de fer, tel yue les phosphates de fer, et d'au-
tres composés qui résultent de la corrosion de fer compor-
tant certaines particules d'hydroxyde ferrique (appelé ci-
aprés hydroxyde ferrique du type I). Les compnsés & base ae
fer peuvent se former lorsque le réfrigérant vient en con-
tact avec des matidres contenant du fer. Un tel contact peut
se produire tandis que le réfrigérant s'écoule a travers des
canalisations dansl'installation productrice d'énergie élec-
trique ou bien encore & travers des canalisations d'slimen-
tation vers 1'installation productrice d'énergie électrique.

Le probléme est particuliérement génant avec des
systémes de réfrigération utilisant des petits nrifices
parce que les particules peuvent obstruer ces orifices. Une
obstruction quelconque d'un orifice d'un empilage de piles &
combustible, par exemple, auymente la résistasnce & 1l'écou-
lement a travers l'empilage et elle peut prnvoqueriégalement
une alimentation inapropriée en réfriyérant aqueux vers un
emplacement critique dans l'empilage de piles & combustible.

Une fagon d'établir l'effet d'un tel dépdt sur la
résistance a l'écoulement & travers l1'empilage consiste &
traiter les canalisations d'alimentation de l'empilage de
piles & combustible comme s'il y avait un nombre égal d'ori-
fice idéaux de mé&mes dimensions. Le diamdtre de ces orifices
de mémes dimensions est appelé le diamitre équivalent de
l'empilage de piles & combustible. Le diamdtre équivalent

peut @&tre trouvé expérimentalement dans la fagon suivante :
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l.- Un etablit un débit constant de réfrigérant a
travers l'empilage de pile & combustible.
Z.- Un mesure la chute de pression & travers l'empi-
laye de piles & combustible.
5 3¢~ Un calcule un diamétre éyuivalent pour 1l'empi-

lage (ou pour n'importe quel autre systéme) par l'équation

be = 2,8 (w2/Dpn2d) 1/4 147
dans laquelle :
lu Ue= Diamdtre effectif (en unites de 25,4mm);
W = débit tntal de réfrigérant (en unités de 453,59g/h)
= bensité du réfrigérant (en unité de 0,01602 g/cm3)
= Nombre de conduits dans l'empilage de piles & combustible
QP = Pression différentielle du réfrigérant agueux a travers
20 1l'empilage de piles & combustible.(différence en unités de
6b94Pa)

La figure 2 illustre un exemple de l'effet que de
tels Jépdts peuvent avoir sur le diamdtre équivalent d'un
empilage de piles & combustible dans des conditions de

2 fonectionnement réelles. Aprés deux mille cing cents heures
de fonetionnement (courbe A) le diamétre équivalent eéel Dea
se trouve 2tre inférieur a 70% du diamétre équivalent ini-
tial Dei. La réduction de dimension et la diminution résul-
tante du débit du réfriyérant a exiyé un arrét de l'empilage

25 de piles & combustible & des fins de nettoyage.

L'empilage de piles 3 combustible a été nettoyé,
apres cette périnde de fonctionnnement, en faisant s'écouler
4 travers les canalisatinns une solution acide sous pres-
sion. Le nettoyaye a rétabli le diamétre équivalent réel Dea

30 & 95% du diam&tre équivalent initial Dei (courbe B). Apres
une autre périnde de deux mille deux cents heures de fonec-
tionnement {(coucrbe B), le diamdtre équivalent a été réduit a
moins de 70% du diamétre équivalent initial. De nouveau la
diminution de la dimension et la réduction du débit du

35 réfriyérant ont exiyé l'arrét de l'empilage de piles 3

- combustible pour une seconde opération de nettoyage. L'empi-
laye de piles & combustible a été éyulement arvété pour

d'autres raisons apres trois mille sept cents heures de
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fonetionnement (courbe B) avant le second nettoyage. Aprés
le redemarrage de l'installation productrice d'éneryie élec-
trique le diam&étre équivalent a été rétabli pendant une
courte périnde (d'environ 250 heures) avant de déecroltre de
nouveau. On pense gyue le rétablissement est 1lié & des condi-
tions transitoires de température et de débit qui apparais-
sent pendant un arré&t et un redémarraye de l'empilage de
piles & combustible. Ainsi qu'il est représenté 1'effet est
temporaire.

L'installation productrice d'éneryie électrique a
été nettoyée de nouveau pendant une seconde périonde de
temps. Apreés meoins de seize cent heures de fonctionnement
(courbe C), le diemdtre équivalent réel a été réduit a pres-
gue 70% du diamétre égquivalent initial.

Ces arréts et opératinns de nettoyagye périndiques
qui sont imposées par le dépft de particules, entrafnent des
pertes de temps et sont colteux.

Diverses tentatives ont &té faites en vue de résou-
dre le probléme du dépdt de particules & partir d'un réfri-
gérant aqueux. L'une ces tentatives a consisté & réduire la
quantité de particules (y compris les particules qui sont
des ions), en fournissant un réfrigérant aqueux purifié, en
supprimant la corrosion par élévation du P/H du réfrigérant
& des niveaux élevés compatibles avec les matiéres utilisées
dans la construction du systéme et en réduisant les niveaux
d'oxyyéne disous en-dessous de quarante parties par milliard
(40ppb). ] _

Des additifs chimiques sont utilisés, dans des solu-
tions fortements contaminées, pour favoriser la formation
d'une boue qui est évacude périodiquement & partir du sys-
téme.

Une autre tentative qui a été faite pour réduire la
quantité de particules, a consisté & utiliser un réfrigérant
aqueux ayant un pH d'envirvron 6 & B. Des niveaux d'oxygeéne
dissous modérés sont permis dans l'eau (40-400ppb) pour sup-
primer la corosion. Des additifs chimiques sont généralement

évités.
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Chacun des procédés susmentionnés utilise un débit
de lavage contrdlé a partir du systéme, appelé soutirage,
qui est nécessaire parce yue la corrosion ne peut pas 8tre
totalement éliminée et qu'un nettoyage chimique est éven-
tuellement exigyé. Le réfrigérant gui est perdu, est remplacé
par addition de réfrigérant aqueux. Le réfrigérant aqueux
ajouté est appelé couramment eau d'alimentation.

En dépit de l'existence de ces techniques pour le
contrfle de la quantité de compnsés a base de fer dans des
systémes de réfrigérations comprenant un réfrigérant aqueux,
les scientifiques et ingénieurs cherchent toujours & déve-
lopper des moyens additionnels pour empécher directement le
dépdt de composés a base de fer sur les paronis de canalisa-
tions.

Suivant l'invention une solution agueuse, destinée a
etre utilisée dans un conduit d'une installation productrice
d'éneryie électriyue a pile a combustible, est constituée
essentiellement d'eau qui satisfait & certaines - spéeifica-
tions et qui contient une quentité d'un hydroxyde ferrique
d'un type qui retarde le dépdt de composés & base de fer
& l'intérieur du conduit (eppelé ci-aprés hydroxyde ferrique
du type II).

Une caractéristique importante de 1la présente inven-
tion est que 1'eau utilisée a un pH qui est d'au moins a
5,5, une conductivité électrique qui est inférieure ou égale
& un mieromho par centimdtre et une teneur en matiérs soli-
des inférieure & une partie par million, cette matigdre
snlide comportant une quantité de composés & base de fer
autres que l'hydroxyde ferrique du type 1I. Une autre carac-
téristique de 1l'invention concerne l'hydroxyde ferrique se
trouvant dans 1l'eau, cet hydraxyde ferrique étant d'un type
qui retarde le dépdt de composés & base de fer & 1'inté-
rieur du conduit ( hydroxyde ferrique du type II ).

On décrira ci-aprds,ad titre d'exemples non limita-
tifs, diverses formes d'exécution de la présente invention,

en référence au dessin annexé sur lequel :
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La figure 1 est un schéma synoptique d'une instal-
lation productrice d'énergie éleetriqué & piles a combusti-
ble comportant un systeme de réfrigérvation qui utilise une
solution aqueuse en tant que réfrigérant et source de vapeur
et elle montre en outre un systéme auxiliaire pour fournir
de hydroxyde ferrique du type II a l'installation produc-
trice d'énergie électrique dans certaines conditions de
fonctionnement.

La figure 2 est un diagramme représentent la varia-
tion du diamétre équivalent Dea de l'empilage de piles 2a
combustible en fonction du temps de fonctionnement dans des
conditions opérationnelles sans adjonction d'hydroxyde fer-
rique du type II ; le diam2tre équivalent est normalisé par
division par le diamdtre équivalent initiai Dei.

La figure 3 est une vue en coupe, & plus grande
échelle, d'un orifice utilisé dans le systime de réfrigéra-
tion de la figure 1.

La figure 4 est un schéma synoptique d'une variante
d'exécution de l'installation productrice d'énergie électri-
que a pile & combustible représenté sur la figure 1.

La figure 5 est une vue schématique en coupe, & plus
grande échelle, d'une parfie de l'installation productrice
d'énergie électrique représentée sur la figure 4.

La figure 6 est un diagramme représentant la varia-
tion du diam2tre équivalent Dea en fonction du temps dans
des conditions opérationnelles avec adjonction d'hydroxyde
ferrique du type II ; le diamitre équivalent est normalisé
par division par le diamétre équivalent initial Dei.

La figure 1 représente schématiquement une instal-
lation productrice d'éneryie électrique a pile & combustible
10 qui comporte un empilage de piles & combustible 12, un
appareil de traitement du combustible 14, un systime de
réfrigération 16 et un systéme de récupération et d'alimen-
tation en réfriyérant (CRS) 18.

Le systeéme de réfrigératinn 16 comprend un circuit
d'écoulement 20 pour un réfrigérant qui est constitué, dens
la forme d'exécution illustrée, par une solution aqueuse. Un

dispositif pour introduire de l'hydroxyde ferrique du type
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Il dans le reéfrigérant aqueux, tel que le conduit 22, com-
munique aveec le cirecuit d'écoulement 20. Ainsi qu'il est
representé, le conduit 22 fait partie da'un systéme auxi-
liaire 24 pour l'alimentation de 1'hydroxyde ferrique du
type 1l dans l'installation productrice d'éneryie électrique
dans des conditions de laboratoires. Suivant une variante du
eonduit 2z pourrait &tre en communication avec le systeme 18
et de récupération et d'alimentatibn en réfrigérant, en un
emplacement 26.

L'empilaye de piles & combustible 12 comporte une
pluralité de piles électrochimiques (qui sont représentées
par les uveux piles électrochimique 28. Chaque pile élec-
trochimique comprent une anode 30, une cathode 32et 32 un
electrolyte 34 disposé entre l'annde et la cathode. L'élec-
trolyte met 1l'anode en communication ionique avec la catho-
de. De l'air est fourni & chaque cathode par un conduit 36.
Du combustible treité est fourni & l'anode par un conduit
3. Une partie du combustible est combinée électrochimique-
ment avec une partie de 1l'onxygeéne de I'air, par l'intermé-
diaire de l'électrolyte, afin de produire de l'énergie

électrique. Le combustible traité restant est évacué & par-

-tir de l'anode et il s'écoule, & travers un conduit 40, en

direction de l'appareil de traitement du combustible 14 ou
ce combustible est brdlé. L'oxyyéne restant est évacué a
partir de la cathode et il est mélangé au produit d'éechap-
pement de l'anode, par l'intermédiaire d'un conduit 42.
L'appareil de traitement du combustible 14 comporte
un dispositif de traitement du combustible 44, Ce uispositif
de traitement du combustible regoit de la vapeur par un
conduit 46 et un combustible brut, tel que du gaz naturel,
par un conduit 48. Le dispositif de traitement du combus-
tible combine d'une manidére catalytique la vapeur et le
combustible brut afin de produire un combustible traité tel
que l'hydrogéne. Du fait que cette réaction est endonther-
mique, le dispositif de traitement du combustible comporte
un brdleutr (non représentdé) pour produire de la chaleur. Le
combustible n'ayant pas réagi et provenant de l'empilage est

briilé dans ce brdleur.
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Le systeéme de vefrigération comprehd une pompea Té-
frigérant 50 afin de mettre en ciinulation, sous pression,
le réfrigérant aqueux, un échangeur de chaleur 52 pour éva-
cuer la chaleur & partir du réfrigerant aqueux et un sépara-
teur de vapeur 54 pour séparetr la vapeur du réfrigyérant
agueux.

Dans les conditions de fonctionnement normales, la
température du réfrigérant aqueux atteint générealement
environ 1l8U°C et dans des installations productrice d'éner-
gie électrique elle peut &tre comprise habituellement entre
160°C et 205°C, avec une concentration en oxygéne comprise
entre 20 et 400 ppb, la yamme de concentration la plus pro-
bable étant comprise entre 4U et 80 ppb. La vapeur séparée
du réfrigérant aqueux dans le séparateur de vapeur 54
s'écoule, & travers le conduit 46, en direction du disposi-
tif de traitement du combustible 44. Un conduit 56 s'étend &
partir du séparateur de vapeur jusqu'ad la pompe & réfrigé-
rant 50, afin de permettre & cette pomped réfrigérant d'as-
pirer du refrigérant a partir du séparateur de vapeur. Un
conduit de soutirage 58 s'étend & partir du conduit 56, en
un point situé en aval du séparateur de vapeur et en amont
de la pompe & réfriygérant. Le conduit de sou-tirage comporte
un orgyane de commande de sou-tirage 60 pour évacuer une
partie du réfrigérant aqueux, afin de commander la teneur en
matidre solide en évacuant une partie du réfrigérant vers
les conduits d'échappement 40, 42.

La pompe & réfrigérant 50 fournit du réfrigérant
sous pression & un collecteur 62, par l'intermédiaire d'un
conduit 64. Une pluralité de conduits pour le réfrigérant
aqueux tels gque représenté par les conduits 66, s'étendent
a partir du collecteur 62 & travers l'empilage de piles @&
combustible. Ces conduits sont espacés régulidrement sur la
longueur de l'empilaye de piles & combustible, ainsi qu'il
est décrit, par exemple, dans le brevet US 4 233 369.
Chaque conduit comprend un orifice 68 pour commander la
distribution du réfrigérant a partir du collecteur en direc-
tion de l'empilage. Le réfrigérant qui passe & travers l'em-

nilage &4 travers les conduits 66, est recueilli par un
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collecteur 70. Un conduit 72 s'étend a partir du enllecteur
70 vers l'evchangeur de chaleur 52, afin de diriger le réfri-
gérant aqueux vers l'échangeur de chaleur ot de la chaleur
est extraite & partir du réfrigérant. Un conduit 74 compléte
la boucle de réfrigération en s'étendant & partir de
l'échangeur de chaleur jusqu'au séparateur de vapeur 54.

Le systéme de récupération et d'alimentation réfri-
yérant 18 comporte un condenseur 76, un dégazeur 78, une
pompe de surpression 80, un systéme de traitement d'eau 82
et une pompe d'alimentation §4.

Le econdenseur 76 regoit directement les produits
d'échappement des cathodes & partir de 1'empilage de pile &
combustible 12, par l'intermédiaire du conduit 42, et égale-
ment les produits d'échappement des anodes & travers 1l'ap-
pareil de traitement du combustible 14, par 1'intermédisire
du conduit 40. Ces conduits rejoignent le conduit de
soutiraye 58 en aval du dispositif de traitement du combus-
tible 44 et ils dirigent la vapeur, les produits d'échappe-
ment des cathodes et les produits d'échappement des anodes
vers le condenseur.

Le condenseur extrait de la chaleur & partir de la
vapeur, des produits d'échappement des cathodes et des pro-
duits d'échappement des anodes. Il en résulte que la vapeur
provenant du systéme de vréfrigération et 1la vapéur d'eau se
trouvant dans les produits d'échappement des cathodes et des
anndes sont condensées sous la forme d'eau. L'eau condensée
s'écoule & pertir du condenseur, & travers un conduit 88,
vers le dégazeur 78. )

Ce dégazeur 78 est adapté, au woyen d'un évent 88,
de manidre a recevoir l'eau condensée. Le déyazeur comprend
une source d'air sous pressioh, représentée par une pompe a
air 90, pour faire passer de l'air & travers 1'évent afin de
déyazer l'eau arrivant.

L'eau déyazée est recueillie en dessnus de l'évent
en un emplacement qui est‘en communication aveec la pompe de
reprise 0. Cette pompe de reprise BU aspire l'eau & partir
du dégazeur, par l'intermédiesire d'un conduit 92, et elle

fournit de 1l'eay i haute pressinn, & travers un conduit 94,
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au systéme de traitement de l'eau. Ce systiéme de traitement
de l'eau élimine les contaminants en suspension et dissous 2
partir de l'eau, respectivement par filtration et déminé-
ralisation par échange d'ions. La réduction de 1'oxygene
peut &tre obtenue, si on le désire, par une désaération
thermique & la vapeur, tandis que 1'élimination des matidres
nrganiques est réalisée par filtration par absorption, cour-
ramment au moyen de charbon actif. L'eau résultante sortant
du systéme de traitement de l'eau est constituée par de
l1'eau purifiée. Un conduit 96 s'étend a partir du sytéme de
traitement d'eau afin de fournir de l'eau purifide & la
pompe d'eau d'alimentation 84.

Un conduit de recirculation 98 s'étend jusquiau
dégazeur, & partir du conduit 96, pour ramener au déyazeur
une partie du débit fourni par la pompe de reprise. Le con-
duit de recirculation divise le conduit 96 en une premisre
portion 96a communiquant aveec le systéme de traitement d'eau
et une seconde portion 96b communiquant aveec la pompe d'eau
d'alimentation 84. Cette pompe d'eau d'alimentation fournit
du réfrigérant aqueux, ainsi que cela est nécessaire, au
systeéme de réfrigération, afin de fournif la quantité exigée

de réfrigérant aqueux. Un conduit 100 s'étend & partir de
la pompe d'eau d'alimentation, & travers un clapet anti-
retour, jusqu'au systime de réfrigération & cette fin. Sui-
vant une variante le conduit 100 pourrait éyalement communi-
guer avee un dispositif pour introduire de l'hydroxyde fer-
rique du type Il dans le réfrigérant aqueux & l'emplacement
26.
Ainsi qu'il est représenté, le conduit 22 constitue
un moyen pour introduire de 1l'hydroxyde ferrique du type II
dans le réfrigérant aqueux et il fait partie du systeme
auxiliaire de laboratoire 24. Le systéme auxiliaire de labo-
ratoire comporte un réservoir d'eau 104, un désaérateur eau-
vapeur 106 pour stocker de l'eau a la température normale
d'environ 100°C, un échangeur de chaleur 108 & la tempéra-
ture normale de 60°PC, une pompe de reprise 112, un systizme
de traitement d'eau 114 (semblable au syst&éme de traitement

d'eau 82), une pompe d'eau d'alimentation 116 et un clapet
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anti-retour uans le conduit 22 (non représenté). bans cette
application particuligdre le réservoir d'eau et le désadra-
teur eau-vapeur forment une seule unité. Le systeéme auxi-
liaire est adapté de maniere & recevoir, aux emplacements
suivant, de l'hydroxyde fervriyue du type II, en amont du
systetme de traitement d'eau, & l'endroit du réservoir d'eau
Ly ou de l'orifice de remplissaye Ly, et, en aval du systéme
de traitement d'eau, par exemple & l'endrnit de la pompe
d'eau d'slimentation en L3,

La figure 3 est une vue en coupe a plus grande
échelle de l'orifice 68. Cet orifice a un diameétre maximal
L1, un viameétre minimal Ly et une régyion de transition
d'étranglement118 entre les diamétres maximal et minimal. La
zone tdchetée représente le contour de l'orifice ayant, par
exemple, un diamétre minimal D3 qui peut résulter de l'ag-
glomération de particules par dépdt pendant le fonctionne-
ment de l'installation productrice d'énergie électrique a
pile & combustible. On congoit que le déphHt d'une grande
quantité de particules augmente la résistance de l'orifice
au passage du réfrigérant et corrélativement la résistance
opposée par l'empilaye de piles & combustible au réfrigé-
rant.

lLa figure 4 représente une variante de l'installa~
tinn productrice d'énergie électrique & pile & combustible
représentée sur la figure l, laquelle comporte un dispositif
122 pour introduire de l'hydroxyde ferrique dans le réfrigé-
rant. Le dispositif 122 comporte un dispositif 124 pour
former de l'hydroxyde ferrique & l'intérieur de 1l'installa~-
tion productrice d'énerygie électrique. Le dispositif 124
comporte un réservoir 126, une source d'eau de traitement et
une source de chaleur. bans la forme d'exécution représentéé
la source d'eau de traitement est le systéme de récupération
et d'alimentation du réfriyérant 16. La source de chaleur
est l'empilage de piles & combustible 12. Des moyens prévus
pour transférer de la chaleur & partir de l'empilaye de
piles a combustible au réservoir, tels qgue le systéme de
réfrigération 16, communiquent avec le réfrigérant chauffé

par L'intermediaire dun conduit 1z6 et d'un uvryane de com-
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mande de débit 132. Cet oryane de commande de débit répond a
la tempeéerature de la snlution aqueuse dans le réservoir et
aux exigenses de soutirayes pour l'effluent du systeéme. Un
conduit de dérivation 133 est prévu afin de dériver
l'écoulement ainsi yu'il est nécessaire.

La figure 5 est une vue en coupe schématique, & plus
yrande échelle, du dispesitif 124 formant 1'hydroxyde fer-
rique dans l'installation productricerd'énergie électrigque.
Le réservoir 126 comporte une premiére chambre 134, une
deuxiéme chambre 136 et une troisiéme chambre 138. Cette
troisiéme chambre regoit de l'eau purifiéde & partir'du sys=-
téme de traitement d'eau, par l'intermédiaire du conduit
96"a. Un échangeur de chaleur 142, tel qu'un serpentin du
conduit 128, est disposé dans la troisi®me chambre afin de
transférer de la chaleur a l'eau purifiée et de produire de
la vapeur. Les deuxiéme et troisiéme chambres 136,138 pour-
raient &tre isolées a l'encontre de pertes calorifique en
direction de la premigre chambre.

La deuxiéme chambre 136 reg¢gonit de l'eau purifiée &
travers un conduit 96"a et de la vapeur & travers un conduit
144. Suivant une variante de la vapeur pourrait &tre fournie
directement & la deuxitme chambre 136 en faisant s'écouler
le réfriyérant aqueux & partir du circuit d'écoulement du
réfrigyérant, par exemple a travers le conduit 128 et le con-
duit 146 indiqué en tirets. »

La deuxiéme chambre 136 est adaptée, au moyen d'une
buse 148, pour mélanger la vapeur provenant du conduit 144
et l'eau de traitement provenant du conduit 96"a, et pour
injecter le mélange dans la chambre. Une buse convenant bien
a4 cet effet est celle connue sous le nom de 1/4J Siphon
Spray Nnzzle, fabriquée par la société Sprayiny Systems,
Ine, North Avenue, Wharton, ILL. 60187. Aprés injection
l'eau est recueillie dans le réservoir en laissant une
interface eau-vapeur 152. Le niveau de 1l'eau dans la chambre
136 est commandé en poursuivant l'écoulement & travers un
conduit de trop plein 153 qui s'étend en arriére en direc-

tion du dégazeur, & travers le conduit 98. Une psrtie du
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conduit 153 a été supprimée dans un but de clarification.
Un évent 154 est prévu pour mettre a l1'échappement les gaz
libérés pendant le processus de mélangeage.

La deuxiéme chambre 136 comporte une source de fer
dispnsee dans le réservoir, cette source pouvant étre cons-
tituée par des tiges 156 réalisées en un alliage de fer ou
bien encore par un revétement contenant du fer 158 prévur
sur les parois du réservoir. Un conduit 96'''a pour l'ex-
traction de l'eau de traitement s'étend & partir de la deu-
xiéme chambre, & travers la tronisidme chambre du réservoir
puis en direction de la pompe d'eau d'alimentation 84. Un
échangeur de chaleur 162 est disposé dans la premigre cham-
bre 134. Cet échangeur de chaleur communique, par l'intermé-
diaire de conduits 164a et 164b, avec une source de réfri-~
gérant, telle que l'eau purifiée du conduit 96, afin d'éli-
miner la chaleur & partitvr de l'eau de traitement dans le
conduit 96"'''a.

Pendant le fonctionnement réel de l'installation
productrice d'énerygie électrique & pile & combustible repré-
senté sur la figure 1, le déphHt des composés 2 base de fer
(c'est-a-dire des oxydes et sels de fer comportant la magné-
tite, l'hématite, les phosphates de fer et d'autres composés
provenant de la corrosion du fer) est retardé en introdui-
sant, dans le réfrigérant aqueux, de l'hydroxyde ferriqgue du
type II (ec'est-a-dire Feplz . XH20 ou FeOOH d'un type re-
tardant le dépdt de composés & base de fer). L'expérience a

confirmé ce résultat. Une partie des résultats de l'expé-
rience est donnée sur la figure 6.

La courbe supérieure de la figure 6 (courbe A) est
une représentation graphique de la variation, en fonction du
temps, du diamdtre équivalent Dea de l'empilage de piles 4
combustible dans des conditions opérationpelles. La courbe
inférieure (courbe B), commengant au bout d'environ deux
mille heures, montre la présence ou l'absence d'hydroxyde
ferrique dans l'eau d'alimentation fournie au réfrigérant
aqueux laquelle est alimentée par le systeme auxiliasire 24 a’

travers le conduit 22.
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D'une manikére générale la figure 6 montre que la
présence d'hydreoxyde ferrique du type II en suspension dans
l'eau d'alimentation, ainsi qu'il est mis en évidence par
une teinte de couleur jaune du filtre d'eau d'alimentation
apparaissant sur la cnurbe B, préctde léyerement et corres-
pond généralement & des périndes & diamitre équivalent sta-
ble ou croissant, ainsi qu'il est indiqué par le courbe A.
bes exemples sont donnés par les périndes de temps II, 1V,
VIi. Inversement l'absence d'hydroxyde ferrique dans l'eau
d'alimentation, ainsi qu'il est mis en évidence par 1'abs-
cence d'une coloration jaune du filtre d'éau d'alimentation,
eorrespond & des périndes de décrnissance du diamétre équi-
valent, telles que les périndes I et V. L'effet de l'injec-
tion d'hydroxyde ferrique du type II n'est pss instantané
et il précéde d'une courte période de temps l'effet sur le
diameétre équivalent de l'empilage de piles & combustible.

Plus particuliérement le courbe A de le figure 6
montre le diamdtre équivalent Dea de l'empilage de piles &
combustible normalisé par division par le diamdtre équiva-
lent initial Dei. Le diameétre équivelent réel est Dea et il
est égal & Dei & l'instant ol l'empilage de piles & combus-
tible commence & fonctionner. La courbe B montre l'intensité
et la couleur produite par la filtration de 1'esu d'elimen-
tation & travers un papier filtre ayant une épaisseur de
0,45 micrométre, conformément aux technigues décrites par
les tableaux de comparaison des filtres & membranes de
Babcok et Wilcox. Ces tebleaux sont publiés par la snciéteé
Babecok and Wilcox Compagny, Power Generation Division,
(copyright 1964, 1970) New York, New York, intitulés "Hem-
brane Filter Comparison Chart (Fey03 . XH,0)"; "Membrane
Filter Comparison Chart (FepU3 . XHy0-Fe3zUg4) 1.5:1"; “iHem-
brane Filter Comparison Chart (Feg03 . XHy0-Fe3z04) 2:1";
"liembrane Filter Comparison Chart (FegU3. XHp0-Fe3zOg)
1:1",et "Hembrane Filter Comparison Chart (Fes(g4)".

La comparaison des ‘teintes laissées par l'eau d'ali-
mentatinn avec les tableaux de comparaison des filtres &
membrane permet une estimation de la présence d'hydroxyde

ferriyue dans 1l'eau d'alimentation fournie au systéeme de
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refriyeration. Par exemple les teintes du filtre d'eau
d'alimentation montrent gue l'hydroxyde ferrique était
preésent duns l'eau ou'alimentation & raison ulenviron 50 &
2uU parties par milliard. De m&me, lorsque l'hydroxyde fer-
riyue était absent, des oxydes de fer noirs étaient fréque-
ment présents & raison d'environ 100 & moins de 10 parties
par milliard.

Pendant les 200U premigéres heures de fonctionnement
dans la périnde I avant l'addition de l'hydroxyde ferrique
du type Il1, la chute de pression & travers l'empilage a
augmenté et le diamttre effectif a diminué au fur et & me~
sure yue des composés a base de fer se sont déposés sur les
parois du systeéme de réfrigération.

Avant l'addition de l'hydroxyde ferrigue du type II,
le réfrigérant pour l'empilage de piles & combustible était
un réfriygérant aqueux et l'eau d'alimentation était de l'eau
purifide provenant d'un systéme de traitement d'eau. L'eau
purifiee était de l'eau condensée traitée, fournie &4 tra-
vers le conduit 100, qui avait étérdésionisée et desoxygénée

Jusqu'a un niveau de 40 & 200 parties par milliard par
diverses techniques bien connues. Cette eau purifiée avait
un pH supérieur & 5,5 (de preéférence compris dans la yamme
allant de 5,5 & 8,U), une conductivité inférieure & un
micromho par centimétre, wun niveau d'alecalinité inférieur a
Uy,2 ppm en carbonate de calecium, une teneur en matiére
solide inférvieure & une partie par million (1 ppm), compor-
tant moins de 200 parties par milliard de composés a base
de fer autres que l'hydroxyde ferrique.

La périnde de temps lIa montre l'effet qui aeccompagne
l'arrét et le redémarrage de l'installation productrice
d'éneryie électrique pendant la période durant laquelle
l'eau d'alimentation était uniquement de l'eau purifiée.
L'arrét et le redémarraye ont eu lieu respectivement aux
instants S1 et S2. En méme temps qu'a eu lieu le redémar-
raye, de l'eau d'alimentation a été fournie par le conduit
22. L'hydroxyde ferrique du type II a été introduit dans

l'eau d'alimentation en injectant continuellement, & partir

d'un instant Al, wune solution d'hydroxyue fervique du Lype
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I1I et a'eau purifiée dans le systéme de l'eau d'alimenta-
tion. Cette snlution d'eau d'alimentation (ou eau d'alimen-
tation) a été fournie & travers le conduit 22 avec un débit
moyen permanent de 0,45 litre par minute dans le circuit
d'écoulement 20 pour le refrigérant ayueux ayant un débit
moyen en régime permanent de 19 litres par minute.

A l'instant Aj l'eau d'alimentation a ¢t¢ introduite
dans le réservoir d'eau & l'emplscement L) en amont du sys-
téme de traitement d'eau 114. 0n pense gue le systime de
traitement d'eau a enlevé l'hydroxyde ferrique du réfrigé-
rant aqueux. Ceci est mis en évidence (courbe B) par
l'absence de teinte jaune du filtre d'eau d'alimentation. Il
résulte de 1'absence d'hydroxyde ferrique que le diam&tre
équivalent a diminué sauf par suite de l'effet temporaire de
l'arrét et du démarrage.

Juste avant le début de la périnde de temps II, &
1'instant Ay, 1la fourniture d'eau contenant de 1'hydroxyde
ferrique du type II a été introduite dans l'eau d'alimenta-
tion, en aval du systéme de traitement d'eau, &4 l'emplace-
ment L3z, et le systéme de traitement d'eau a été rendu inac-
tif. La couleur jaune du filtre d'eau d'alimentation a réap-
paru et le diamétre éyguivalent a commencé se rétablir.

Pendant la périnde Il, partent de l'instant A3, le
point d'injection de 1'hydroxyde ferrique a été déplaceée de
l'endroit situé en aval du systeéeme de traitement d'eau &
l'endroit situé en amont du systime de traitement d'eau, &
l'orifice de remplissage Ly, et le systéme de traitement
d'eau a été maintenu inactif.

La teinte jaune du filtre d'eau d'alimentation a
persisté et le diamdtre équivalent est resté stable.

Pendant la période IIl commengant & l'instant Ay, de
l'hydroxyde ferrique a encore été ajouté & l'emplacement Ly
en amont du systéme de traitement d'eau, mais ce systéme de
traitement d'eau a été rendu actif pendant une courte pério-
de de temps. Aussitot aprets que le systéme de traitement
d'eau a été rendu actif,l'hydroxyde ferrique a disparu de
l'eau d'alimentatinn, ceci étant mis en évidence par

l'absence de teinte jaune du filtre dleau d'elimentation.
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A l'instant As, c'est-a-divre au début de la périonde
IV, le point d'injection a été déplacé davantagye vers
l'amont du systéme de traitement d'eau, jusqu'au réservoir
L1, et ce systime de traitement d'eau a été rendu inactif.
La teinte jaune du filtre d'eau d'alimentation est alors
réapparue pendant toute la périnde IV.

A l'instant Ag au début de la périonde V, 1l'injection
a été poursuivie & l'endroit du réservoir d'eau Ly, en amont
du systéme de traitement d'eau, mais alors ce systeme de
traitement d'eau a été rendu actif. L'hydroxyde ferrique a
de nouveau disparu de l'eau d'alimentation aiﬁsi que cela a
été mis en évidence par l'absence de la teinte jaune du.
filtre pendant la périnde V. Peu aprés l'instant Ag un arrét
de six jours a été suivi par un redémarrage S3. Le diamdtre
effectif a continué a augmenter pendant une courte période
aprés que le systéme de traitement d'eau a été rendu actif
(sans doute & cause de l'arrét et du redémarrage), mais la
teinte jaune du filtre d'eau d'alimentation n'est Jamais
réapparue et le diamdétre équivalent a diminué pendant 1le
reste de la période V. Cette périonde comprenait 1'instant
aprés l'instant Al ol le point d'injection de l'hydroxyde
ferrique du type II ou le point d'injection de l'hydroxyde
ferrique du type II a été déplacé en aval Jusqu'a l'orifice
de remplissage, & l'emplacement L2 (mais encore en amont du
systéme de traitement d'eau actif).

Le systéme de traitement d'eau a été rendu finale-
ment inactif & l'instant A8, au début de la périnde VI. La
teinte jaune du filtre d'eau d'alimentation est réapparue et
le diahétre équivalent a commencé & se rétablir.

A l'instant Ag l'installation productrice d'énergie
électrique est passée & travers un cycle d'arret et de re-
démarrage Ss. Pendant l'arrét le éystéme de réfrigération a
été drainé et rechargé avee de l'eau contenant de 1'hydro-
xyde ferrigue du type Il. Aprés lt'instant -Ajy ce systéme de
traitement d'eau en aval a été maintenu inactif tandis que
de l'eau contenant de 1l'hydroxyde férrique du type II a été

continuellement fournie a l'orifice de remplissage L2. La
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teinte jaune du filtre d'eau d'alimentation a été meintenue
et le diamétre équivalent est demeuré stabie.

Le systéme de traitement d'eau aval a été rendu
actif de nouveau & l'instant Aj; jusqu'a 1l'instant Als lors-
que le systeme de traitement d'eau a été mis en dérivation.
On pense que le systéme de treitement d'eau a éte inactif
durant cette périnde parce qu'il n'a plus éliminé 1'hydro-
xyde ferrique ainsi que cela a été mis en évidence par la
présence continuelle de la teinte jaune du filtre d'eau
d'alimentation.

L'hydroxyde ferrique du type 1l a continué & 8&tre
ajouté en amont du systeme de traitement d'esu, aux instants
Als et Ajg, et il & été suivi par le remplacement des
composants du systéme de traitement d'eau. Les nouveaux
composants du systéme de trasitement d'eau nnt éliminé les
hydroxydes ferriques ainsi que cela a été émis en évidence
par l'absence de la teinte jaune du filtre d'eau d'alimen-
tation.

Ainsi le dép8t des composés & base de fer est re-
tardé et dans certain cas éliminé et dans d'autre cas il est
inversé par l'injection d'hydroxyde ferrique du type Ii dans
l'eau d'alimentation et par conséquent dans le réfrigérant
agueux. .
Des tests subséquents ont montré que l'eau d'alimen-
tation provenant du systime de récupération et d'alimenta-
tion du réfrigérant, qui a éte asjoutée a l'emplacement
26, a corrigé les caractéristiques de dépdt des composés 2
base de fer si elle contenait seulement une partie d'eau
comprenant de l'hydroxyde ferrique du type Il pour treis
parties d'eau purifiée.

Le phénoméne provoguant le retérd du dépdt des com-
pnsés & bsse de fer n'est pas bien compris. Une hypothise de
travail est la suivante. Les composés & base de fer sont
chargés (l'expérience suggdre négativement chargés) et en-
tourés par un nuaye d'ions chargés d'une manidre nppnséé,
afin de former une couche électrique dnuble. Les particules
d'hydroxyde ferrique du type Il réayissent avec les comnpo-

sés & base de fer se déponsant normalement pour les uéstabi-
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liser en vétrécissant ou en éliminant la couche double, ce
gqui provoygue ainsi un changement du niveau de charge sur les
composés. Il en résulte que les composés 4 base de fer sont
ecnagulés ou agglomérés par l'hydreoxyde ferrvrique dans une
mesure telle que cela interfére sur leur dépdt sur les pa-
rois du conduit d'eau.

Il n'est pas certain que les particules d'hydroxyde
ferrique d'un type qui retarde le dépdt, se présentent sous
la forme u'un ion polymére non oryanique ou bien d'une par-
ticule collonidale. Un pense qu'un paramitre critique est
constitué par la dimensinn des parvticules en solution. La
dimension des particules en solution est lide & la dimension
de particule caractéristique Pd de la particule qui est
trouvée en filtrant 1'eau d'alimentation. Cette dimension Pd
est exprimée en unités de longueur et elle est mesurée le
longy d'une ligne s'étendant entre les deux points les plus
séparés l'un de l'autre sur la particule. Les composés
d'hydroxyde ferrique ayant une dimension Pd, & 1'instant de
la mesure, qui est supérieure & un micrométre, sont suposés
ne pas &tre actifs tandis que ceux ayant une dimension
allant jusqu'a environ un dixieéme de micrométre sont connus
comme étant actifs. En particulier on sait qu'une dimension
de particule pouvant aller jusqu'd cent angstrgms est la
dimension de particule caractéristique Pd préférée.

Ces composés d'hydroxyde ferrique peuQent étre fa-
briqués par l'un qguelcongque de plusieur procédés. L'un de
ces procédes consiste & fabriquer les particules d'hydroxyde
ferrique sous la forme d'une suspension en deux étapes. Une
solution concentrée & longue durée de stockage (supérieure a
une semaine) est réalisée & la température ambiante en hy-
drnlysant lentement du fer dans wune solution & U,l1 & 0,6
molaire ayant un pti d'envivron 1 & 2, pendant des bériodes de
temps allant jusqu'd trois mois. Avant l'utilisation la
snlution concentrée est diluée avec de l'eau distilée de
maniere &4 atteindre le degré désiré pour former la solution
de pH plus élevé qui est effectivement utilisée. On pense
yue la durée de vie effective de la solution diluée est

¢gyalement un autre paramétre critique. La durée de vie ef-
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fective est plus courte que la durée de stockaye de la
snlution concentrée et 1'on pense qu'elle ne dépasse pas une

semaine.

EXEMPLE

Des particules d'hydroxyde ferrique d'un type assu-
rant le retard du dépdt de composés & base de fer dans un
conduit, ont été préparées en deux étapes de la maniére
suivante :

l.- 20,2 grames de nitrate ferrique Fe (NO3)3 . 9H20
ont été dissnus dans une quantité suffisante d'eau distilée,
8 la température ambiante, afin de produire un ph d'environ
1,5. La snlution a été maintenue & la température ambiante
pendant 10 jours avant d'@tre utilisée pour former une solu-
tion de nitrate ferrique lentement hydrolysé. On pense que
cecl & conduit a la formation d'une suspension/solution de
particules d'hydroxyde fer FeOOH (Fey03.H9U). La spectros-
copie par diffraction d'électrons de transmission du rési-
du laissé apres évaporation de l'eau & partir d'un échantil-
lon a montré que des componsés du type alpha-Fe0Ch (goethite)
étaient présents dans le résidu. La dimension de particule
caractéristique Pd de ces composés en gonethite allait de 50
a 10¢6 angstrgms. Les cristaux de goethite peuvent exister
égalehent dans la solutieon ou bien ils peuvent se former
uniquement pendant 1l'évaporation de l'eau. On pense que si
la solution est réfrigérée, elle peut Btre stockée pendant
une longue périnde de temps (au moins deux mois).

2.- La secnnde étape a lieu avant l'utilisation.
Avant d'effectuer le test, le pH de la solution concentrée
obtenue par l'étape 1 a été élevé & environ 3,5 a 4,0 en
diluant la solution concentrée avec de l'eau distilée. On
pense que la solution diluée & un tel pH est légeéerement
instable et gu'elle se détériore aprés un stockage durant 5
ou 6 jours. On pense que lea dimension des particules de
FeOUH augmente avec le temps et gu'aprés cing & six jours la
dimension des parvticules a augmenté jusqu'a une valeur qui
rend ces particules inefficaces pour le but visé par l'in-

vention.
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La solution diluée a été testée dans'un appareil
tel que décrit ci-dessus. L'efficacité de la snlution dlluée
frafche (datant de moins d'une semaine) a été démontrée en
inversant en cinquante heures au moins une moitié de la
diminution du diamétre équivalent d'un empilage de piles a
combustible qui est apparue pendant cent cinquante heures de
fonctionnement. Le diamdtre équivalent a été ensuite main-
tenu constant pendant une périonde additionnelle de cent
cinquante heures. Un pense que cette suspension/solution est
efficace- pour une utilisation dans de l'eau purifiée, ainsi
qu'il a été dit précédement, ayant un pH supérieur a 5,5. De
l1'eau ayant un pH inférieur a 5,5 n'est pas considérée comme
étant désirable pour des systéme de réfrigération pour de
telles installations a cause de l'acecroissement de la corro-
sion de l'installation et de l'effet possible qu'elle a sur
le rendement de 1'hydroxyde ferrique. )

Un autre procédé pour préparer de 1'hydroxyde fer-
rique peut 2tre utilisé conjointement avec l'appareil repré-
senté sur les figures 4 et 5. Pendant le fnnctiénnement de
cette forme d'exécution de la chaleur est transférée a par-
tir du réfrigérant aqueux dans le conduit 128 & 1'eau puri-
fiée se trouvant dans la troisitme chambre 138, afin de
produire de la vapeur. Cette vapeur s'dcoule & travers le
conduit 144 en direction de la buse de pulvérisation 148.
L'eau purifiée s'écoule & travers le conduit 96''a en direc-
tion de le buse de pulvérisation, a partir du systéme de
traitement d'eau. L'eau purifiée a une conductivité infé-
rieure & un mieromho ou un microsiemen par centimétre (et
dans la forme d'exécutien représentée elle est inférieure
0,5 micromheo ou microsiemen par eenfimétre), elle a un pH
qui est sensiblement neutre (5,5-8), elle contient une cer-
taine quantité de dioxyde de carbone dissous et elle é une
concentration en oxygéne d'environ sept parties paf million.
En outre l'eau contient des composés & base de fer typique-
ment en une quantité d'environ 8U-100 parties pef milliavd.

Le fer dissous (d'une manikére prédominante Fe++) est
égalemeil préscnt duns l'eau purifide fournie & la deuxitme

s

chambre & cause de la corrosion dans le systéme de récupé-
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ration et d'alimentation du réfrigérant 18 et il est présent
dans l'eau contenue dans le fond de la deuxieme chambre 136
4 cause de la corrosion des tiges de fer 156 et du revéte-
ment contenant du fer 158. :

La vapeur et l'eau purifiée sont mélangées diune
maniére turbulente du fait de leur passage & travers la buse
de pulvérisation 148 et elles sont pulvérisées dans la deu-
xieéme chambre 136, en direction de la surface de l'eau. La
deuxiéme chambre fonctionne a la pression atmesphérique et
l'eau dans la chambre est 2 une température qui favorise la
formation d'hydroxyde ferrique du type II « Dans la forme
d'exécution représentée 1'eau est & une température d'envi-
ron 100°C. On pense que la température de l'eau doit Btre
comprise dans la gamme allant d'environ 829C 2 environ
iz1oc.

Tandis que le mélange est pulvérisé dans la deuxiéaé
chambre, des parties de 1'oxyg2ne et du dioxyde de carbnne
dissous sont libérées au-dessus de 1l'interface eau-~-vapeur
152. Cesgaz sont évacués & travers l'évent 154. Etant doané
que la deuxiime chambre est évacuée, le fond du réservoir a
un faible niveau d'oxyg&ne et un pH qui favorise le type de
cornsion du fer provoquant la formation d'ions ferreux. On
pense que ces ions migrent en direction de l'interface eau-
vapeur. 7

La libération de parties de dioxyde de carbone dis~
snus,ré partir de l'eau pulvérisée dans la deuxiime chambre,
et l'évacuation du dioxyde de carbone & travers l'event 154
apporte un second avantage important. La libération du din-
xyde de carbone am&ne le pH de l'eau dens le nuage pulvérisé
et dans le réservoir, & la surface de l1'eau, & augmenter
légérement. L'aceroissement du pH force le fer dissnus pro-
venant de 1l'eau pénétrant avee le nuage pulvérisé et vrai-
semblablement force également le fer dissous provenant de
l'eau & 1'interface eau-vapeur & précipiter soﬁs la forme d*
hydroxyde ferrigue du type II. On pense que cette action est
favorisée par 1l'agitation du fer contenu dans 1'esau, grace &
l'injection turbulente de la pulvébisatinn de vapeur et

d'eau. La teneur en nxygikne de 1l'eau arrivant est également
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commandée par l'évacuatinn afin d'éviter qu'une trop gyrande
quantité d'onxygéne ne soit présente. $Si une quantité trop
grande d'oxygéne est presente, la vitesse d'oxydation et la
précipitation subséquente sont trop rapides et ceeci a pour
conséquence indésirable la formation de Fegls au lieu de la
formation d'hydroxyde ferrique du type II qui constitue le
resultat recherché.

Aprés la formation de 1l'eau contenant l'hydroxyde
ferrique du type 11 (FeOUH ou Fey03. HoU d'un type retardant
le dépdt), l'eau est refrnidie & une température d'environ
6LPC dans une atmosphére & faible teneur en oxygéne (infé-
rieure & 60 parties par milliard) et elle est ensuite préte
a4 @&tre wutilisece en tant qu'eau d'alimentation dans
L'installation productrice d'energie électrique.

L'eau contenant de 1l'hydroxyde ferrique du type II,
qui n'est pas utilisée pendant la durée de vie de la solu-
tion préparée, retourne, par l'intermédiaire d'un conduit de
recirculation 98, au réservoir du dégazeur. L'eau est pompée
4 travers le lit du systéme de traitement d'eau afin d'éli-
miner l'hydroxyde ferrique veilli et inactif ainsi que d'au-
tre compnsés a partir de l'eau et de fournir de l'eau puri-
fiée additionnelle & l'appareil représenté sur la figure 5.

L'additif constitué par l'hydroxyde ferrique du type
1l est fourni & la boucle du réfrigérant & travers la pompe
d'eau d'alimentation, ainsi qu'il est nécessaire, afin de
remplacer une partie de l'eau éliminée & partir du systéme
de réefrigération et de l'eau utilisée pour produire la va-
peur pour le dispnsitif de traitement du combustible 44. Le
refrigérant aqueux gui est enlevé par la commande de souti-
rage, s'écoule en direction du générateur d'hydroxyde fer-
rique pour la chaleur et ensuite vers le condenseur ou
l'eau est récupérée et envoyée au dégyazeur.

Le procédé pnonur déterminé 1'état de fralcheur et la
dimension de particule caractéristique associés au vretard du
dépBt comporte les étapes suivantes:

l.- On régle un appareil qui simule aveec précision

[

e systime ayant uo probldme on ce gui ecarrerne le dépft de

o)

omponsés a base de fer.
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2.- Un remplit le systéeme de réfrigyération avec de
1'eau purifiée.

3.- Un établit le diam&tre équivalent initial du
systeéme.

4.- 0n fait fonctionner le systéme ue réfrigération
Jjusqu'd ce qu'une diminution de dix pourcent du diamdtre
effectif apparaisse et jusqu'd ce que ls vitesse de diminu-
tion soit établie en mesurant la diminution en fonction du
temps.

5.- Un ajoute une quantité d'hydroxyde ferrique a
l'eau s'éeoulant & travers l'orifice, le résidu d'hydroxyde
ferrique ayant des particules ayant une dimension de parti-
cule caractéristique Pd connue.

6.- 0On détermine si le dépfit de composés & base de
fer a été emp&ché en surveillant la chute de pression et le
débit afin de déterminer si le diamétreréquivalent diminue 2
la méme vitesse (dépdt non emp@ché), s'il diminue & une
vitesse trés réduite (blocage du dépdt), s'il demeure & la
méme valeur (blocage total de tout dépdt), ou s'il augmente
( inversion du processus de dépBt). Ce procédé est répété
avec des particules d'hydroxyde ferrique en quantités varia-
bles et ayant des degrés de frafcheur variables, ces parti-
cules ayant une dimension de particule caractéristique qui
est de plus en plus petite jusqu'a ce que l'effet désiré
soit finalement observé.

Aprés avoir établi l'efficacité des particules d'hy-
droxyde ferrique, ces particules sont ajoutées au réfrigé-
rant aqueux, ce qui augmente ainsi la durée de vie du sys=-
téme de réfrigération et accroit l'intervalle de temps

entre les arréts et les révisions colteux des systémes de

réfrigération.
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REVENDICATIUNS

l.- Installation productrice d'éneryie €lectrique &
pile & combustible comportant un circuit d'écoulement pour
une snlution aqueuse, un conduit pour la solution ayueuse &
travers lequel s'étend le circuit d'écoulement et un cConpo-
sant en communication d'échange de chaleur avec une partie
du circuit o'écoulement pour la seolution auquéuse afin de
transférer de la chaleur & cette solution aqueuse, cette
solution aqueuse comportant de l'eau et des composés a base
de fer qui se déposent & 1'intérieur du conduit, 1'eau étant
capable de réagir aveec son environnement afin de former des
compnsés & base de fer, caractérisée en ce qu'elle comprend
une solution agueuse constituée essentiellement d'eau ayant
un pH qui est d'au moins a (5,5,) une conductivité électri-
yue qui est inférieure ou égale & un micromho par centimétre
et une teneur en matitres solides inférieure & une partie
par million, cette matidre solide comportant une quantité
de composés a base de fer autres que l'hydroxyde ferrique et
en ce que l'eau contient en outre un hydrnkyde ferrique
étant d'un type qui retarde le dépdt de Qomposés & base ude
fer 4 l'intérieur du conduit et un conduit d'alimentation
(90'a,96"a, 146,128) communiquant avee un composant de
l'installation productrice d'énergie électrique a pile a
combustible, pour recevoir de l'eau & partir de ce compo-
sant, et des moyens (12) pour introduire, gans la solution
aqueuse, de l'hydrnxyde ferrique additionnel d'un type qui
retarde le dépft des composés & base ae fer & l'intérieur du
conduit, ces moyens comportant des moyens pour former
l'hydroxyde ferrigue additionnel par la corrosion contrdlée
du fer ou d'un composé & base de fer, ces moyens étant dis-
pnsés dans l'installation et recevant de l'eau & partir du
ou d'un conduit d'alimentation (96'a,96"a,146,128) communi-
quant avee un composant de l'installation productrice
d'énergie électrique & pile & combustible et étant en commu-
nication avece une partie du conduit pour la solution aqueu-

S€.
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2.~ Installation productrice d'énergie électrique a
pile & combustible suivant 1la revendication 1 caractérisde
en ce que le conduit d'alimentation est un premier conduit
(96"a,146) et 1'installation productrice d'énergie électri-
que (10) comporte en outre un deuxiéme conduit (146,128)
pour faire s'écouler au moins une partie de la sonlutien
aqueuse en direction des moyens (124) assurant la formation
de 1l'hydroxyde ferrique additionnel.

3.- lnstallation productrice d'énergie électrique 2
pile & combustible suivant la revendication 1 caractérisde
en ce que le conduit d'alimentation est un premier conduit
(96"a,146) et l'installation productrice d'énergie electri-
que (10G) comporte en outre un deuxiéme conduit (146,128)
pour faire s'écouler au mnins une partie de la solution
aqueuse en direction des moyens (124) assurant la formation
de 1l'hydroxyde ferrique additionnel, afin de fournir de
l'eau pour corroder le fer ou le composé & base de fer.

4.- Installation productrice d'énergie'électrique a
pile & combustible suivant la revendication 1 caractérisée
en ce que le conduit d'alimentation est un premier conduit
(96"a,146) et l'installation productrice d'énergie électri-
que (10) comporte en outre un deuxigme conduit (146,128)
pour'faire s'écouler au moins une partie de la solution
aqueuse en direction des moyens (124) assurant la formation
de l'hydroxyde ferrique additionnel » afin de fournir de
la chaleur pour produire de la vapeur.

5.~ Installation productrice d'énergie électrique a
pile & combustible suivant la revendication 1 caractérisée
en ce que le conduit d'alimentatien est un premier conduit
(96"a,146) et 1'installation productrice d'énergie électri-
que (l0) comporte en nutre un deuxizme conduit (146,128)
pour faire s'écouler au moins une partie de le solution
aqueuse en direction des moyens (124) assurant la formation
de l'hydroxyde ferrique additionnel,afin de fournir de la
vapeur aux moyens assurant la formation de 1'hydroxyde

ferrique additionnelle.
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6.~ lnstallation proguctrice u'éneryie electrique &
pile & combustible suivant.la revenuircation.l caructerisée
enh e que le rircuit u'eeoulement (26) pour une solution
ayueuse s'étend & travers l';mpilage de piles & cowmbusti-
vle (1z), l'installation (1u) couporte en outre un conaden—
seur (76) pour concenser l'eau provenant du ecircuit d'écou-
lement (20) pour la solution ajueuse, ¢t le conuuit u'ali-
mentation (96'a, Y%o0"a) pnur. recevoir l'eau provenant du
compnsant de l'installation communique aveec le nu un  con-
denseur (76) pour recevoir (condense) la vapeur d'eau con-
vensee qui était contenue dans le circuit u'éenulement (20
pour la solution agueuse qui.s'étend.a.travers l'empilage de
piles 4 rombustipble (12).

7«- Installation productrice u'energie electrigue &
pile & combustible. suivant l'une queleconque des revenuica-
tinns 2,5,4 nu 5 caractérisée en ce yu'elle comprend un
empilage de piles & combustibie {(12) gui produit ae ia cha-

leur wuans. les conditions de fonctinnnement, les wnyens

.(122) assurant la formation a'hyaornxyde ferrique addition-

nel utilisent ae la vapeur pour favoriser la corrosion con-
trilee gu fer ou d'un compnsé & base de fer, et l'instal-
lation (1lb) comporte en outre ues moyens (lZ8) pour trans-
férer de la echaleur & partir oe l'empilage de piles 2
conbyustible (12) aux. moyens (124). assurant. la formation
d'hydroxyde ferrique (dans l'eau). de telle fagon que l'eau
snit chauffce & une température a'environ lbbnt, afin ae
produire de la vapeur pour favoriser la corrosion contrdlée
du fer ou dJd'un comnposg a4 base de fer. ’

. .- Installation productrice ag'éneryie élerntrique a
pile a combustible suivant ls revendication3ecaractérisce
en ce que . les moyens pour introduire de l'hydroxyde ferri-
yue dJans l'vau eomportent ues moyens pour ¢tablir un ni-
veau d'oxygéne dissnus dans l'eau tel yue l1l'eau contienne ce
l'oxyyeéne & raison ue. 2U a «UU parties par milliard et ils
comportent un moyen pour déminéraliser l'eau dge telle fagon

yue l'eau snit neutre et yu'elle ait un ulveau d'alecalinite
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inférieur a UL,Zppm en ce qui concerne le carbonate de cal-
cium et une teneur en matiére snlide qui soit inférieure &

une partie par million.
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