Office de la Propriete Canadian CA 2455885 A1 2003/03/27

Intellectuell Intellectual P
du Canada Office P oy 2 455 885
Fhdtiie Canads Indushy Ganada 12 DEMANDE DE BREVET CANADIEN
CANADIAN PATENT APPLICATION
(13) A1
(86) Date de depot PCT/PCT Filing Date: 2002/08/05 (51) Cl.Int.//Int.Cl.” BO1D 50/00

(87) Date publication PCT/PCT Publication Date: 2003/03/27 | (71) Demandeur/Applicant:

. . : _ L'AIR LIQUIDE, SOCIETE ANONYME A DIRECTOIRE
(85) Entree phase nationale/National Entry: 2004/02/04 T CONSEIL DE SURVEILL ANCE POUR L'ETUDE

(86) N° demande PCT/PCT Application No.: FR 2002/002801 ET L'EXPLOITATION DES PROCEDES GEORGES
(87) N° publication PCT/PCT Publication No.: 2003/024554 CLAUDE, FR
(30) Priorite/Priority: 2001/09/20 (0112154) FR (72) Inventeur/Inventor:

CHARLAT, PIERRE, FR
(74) Agent: OGILVY RENAUL

(54) Titre : SEPARATEUR DE PHASES GAZEUSE ET LIQUIDE, ET ENSEMBLE DE PRODUCTION D'ENERGIE A
BASE DE PILE A COMBUSTIBLE POURVU D'UN TEL SEPARATEUR

(54) Title: GAS/LIQUID PHASE SEPARATOR AND THE FUEL CELL-BASED POWER PRODUCTION UNIT EQUIPPED
WITH ONE SUCH SEPARATOR

(57) Abrége/Abstract:

Ce separateur de phrases (12) comprend un corps (20), une entréee (18) d'un mélange diphasigue a separer, une sortie (22) de
gaz et une sortie (30) de liquide. Il comprend en outre une structure hydrophile (24), disposée dans le corps et delimitant un
espace Interieur (26) et un espace exterieur (28), Il est prevu des moyens (34) permettant de créer des tourbillons dans le
melange diphasigue, de maniere a recupeérer le liquide contre les parois de la structure, la sortie de gaz etant en communication
avec |'espace intérieur (26), alors que la sortie de liguide est en communication avec |'espace extérieur (238).

e

T N §.
.l.!.\‘\-c.c..--.
. T

3 '_{,-.T'l'.
o~

C an a d a http:vopic.ge.ca - Ottawa-Hull K1A 0C9 - atp.//cipo.ge.ca OPIC

OPIC - CIPO 191




CA 02455885 2004-02-04

(12) DEMANDE INTERNATIONALE PUBLIEE EN VERTU DU TRAITE DE COOPERATION
EN MATIERE DE BREVETS (PCT)

(19) Organisation Mondiale de la Propriété
Intellectuelle

Bureau international

(43) Date de la publication internationale

27 mars 2003 (27.03.2003)

(51) Classification internationale des brevets’ : BO1D 50/00

(21) Numéro de la demande internationale :
PCT/FR02/02801

(22) Date de dépot international : 5 aodit 2002 (05.08.2002)

(25) Langue de dépot : francais

(26) Langue de publication : francais
(30) Données relatives a la priorité :

0112154 20 septembre 2001 (20.09.2001) FR

(71) Déposant (pour tous les Etats désignés sauf US) : L' AIR
LIQUIDE, SOCIETE ANONYME A DIRECTOIRE
ET CONSEIL DE SURVEILLANCE POUR LETUDE
ET PEXPLOITATION DES PROCEDES GEORGES
CLAUDE [FR/FR]; Georges Claude, 75, quai d’Orsay,
F-75321 Paris Cedex 07 (FR).

(72) Inventeur; et

(75) Inventeur/Déposant (pour US seulement) : CHARLAT,
Pierre [FR/FR]; 86, allée du Marais, F-38250 Lans En Ver-
cors (FR).

(74) Mandataires : LE MOENNER, Gabriel etc.; L’ Air Lig-
uide SA, 75, quai d’Orsay, F-75321 Paris Cedex 07 (FR).

(81) Etats désignés (national) : AE, AG, AL, AM, AT, AU, AZ,
BA, BB, BG, BR, BY, BZ, CA, CH, CN, CO, CR, CU, CZ,

PCT

(10) Numéro de publication internationale

WO 03/024554 A3

DE, DK, DM, DZ, EC, ELE, ES, FI, GB, GD, GE, GH, GM,
HR, HU, ID, IL, IN, IS, JP, KE, KG, KP, KR, KZ, L.C, LK,
LR, LS, LT, LU, LV, MA, MD, MG, MK, MN, MW, MX,
MZ, NO, NZ, OM, PH, PL, PT, RO, RU, SD, SE, SG, SI,
SK, SL, TJ, TM, TN, TR, TT, TZ, UA, UG, US, UZ, VN,
YU, ZA, ZM, Z.W.

Etats désignés (régional) : brevet ARIPO (GH, GM, KE,
LS, MW, MZ, SD, SL, SZ, TZ, UG, ZM, ZW), brevet
eurasien (AM, AZ, BY, KG, KZ, MD, RU, TJ, TM), brevet
européen (AT, BE, BG, CH, CY, CZ, DE, DK, EL, ES, FI,
FR, GB, GR, IE, IT, LU, MC, NL, PT, SE, SK, TR), brevet
OAPI (BF, BJ, CFL, CG, CI, CM, GA, GN, GQ, GW, ML,
MR, NE, SN, TD, TG).

(84)

Déclaration en vertu de la régle 4.17 :

relative au droit du déposant de revendiquer la priorité de
la demande antérieure (regle 4.17.1ii)) pour toutes les dé-
signations

Publiée :
avec rapport de recherche internationale

(88) Date de publication du rapport de recherche
internationale: 6 novembre 2003

En ce qui concerne les codes a deux lettres et autres abrévia-
tions, se référer aux "Notes explicatives relatives aux codes et

abréviations"” figurant au début de chaque numéro ordinaire de
la Gazette du PCT.

(54) Title: GAS/LIQUID PHASE SEPARATOR AND THE FUEL CELL-BASED POWER PRODUCTION UNIT EQUIPPED

WITH ONE SUCH SEPARATOR

(54) Titre : SEPARATEUR DE PHASES GAZEUSE ET LIQUIDE, ET ENSEMBLE DE PRODUCTION D’ENERGIE A BASE
DE PILE A COMBUSTIBLE POURVU D’UN TEL SEPARATEUR

(57) Abstract: The invention relates to a phase separator (12) comprising a body (20), an inlet (18) for the diphasic mixture to
be separated, a gas outlet (22) and a liquid outlet (30). The inventive separator also comprises a hydrophilic structure (24) which
To is disposed in the body and which defines an internal space (26) and an external space (28). Moreover, the inventive separator is
) provided with means (34) for creating swirls in the diphasic mixture such that the liquid is recovered against the walls of the structure.
¥ The gas outlet is in communication with the internal space (26), while the liquid outlet is in communication with the external space

& (28).
c()

T

g (57) Abrégé : Ce séparateur de phrases (12) comprend un corps (20), une entrée (18) d’un mélange diphasique a séparer, une sortie
(22) de gaz et une sortie (30) de liquide. Il comprend en outre une structure hydrophile (24), disposée dans le corps et délimitant un

o espace intérieur (26) et un espace extérieur (28), il est prévu des moyens (34) permettant de créer des tourbillons dans le mélange

a diphasique, de maniere a récupérer le liquide contre les parois de la structure, la sortie de gaz étant en communication avec 1’espace

intérieur (26), alors que la sortie de liquide est en communication avec 1’espace extérieur (28).
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Séparateur de phases gazeuse et liquide, et ensemble de

production d’énergie & base de pile a combustible pourvu

d’un tel séparateur

La présente invention concerne un séparateur de phases

gazeuse et liquide, ainsi qu’un ensemble de production

e

d’ énergie a base de pile a combustible pourvu d’un tel

séparateur.
Les séparateurs de phases gazeuse et liquide sont

utilisés dans de nombreuses applications industrlelles, en

particulier dans le domaine de la production d’ énergie a

base de pile a combustible.

De facon classique, un ensemble de production
d’ énergie & base de pile & combustible comprend un bloc
pile, qui comporte un compartiment anodique, ou se prodult
1’oxydation de 1"hydrogene, ainsi qgu’un compartiment
cathodique, dans lequel 1'oxygéne de l'air est réduilt, avec

production d’eau.

Il est alors connu de  dlsposer, en aval du
compartiment cathodique, un séparateur de phases permettant

la séparation de 1’air appauvri en oxygene et de l'eau, gqui

sont évacués de <ce compartiment <cathodique. Il est

également possible de disposer un autre séparateur de
phases, sur la conduite de sortie du compartiment anodique,
qui véhicule un mélange d’hydrogene et d’eau.

I invention se propose de réaliser un séparateur de
phases avantageux en termes de compacité, quil puisse
notamment, mais non exclusivement, é&tre utilisé dans un

ensemble de production dfénergie a base de pile a

combustible.

A cet effet, elle a pour objet un séparateur de phases
gazeuse et liquide, comprenant un corps, une entrée dfun

mélange diphasique & séparer, comportant du gaz et du

FEUILLE DE REMPLACEMENT (REGLE 26)
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liquide, une sortie de gaz et une sortie de liquide,

caractérisé en ce qu’il comprend en outre une structure

hyvdrophile, qui est disposée dans le corps et délimite un

espace intérieur et un espace extérieur de ce Corps, en ce

qu’il est prévu des moyens, permettant de créer des

tourbillons dans le mélange diphasique, lorsque celul-ci

s’écoule dans ledit espace intérieur, de maniere a

récupérer le liquide contre les parois de ladite structure

hydrophile, en ce que la sortie de gaz est en communication

avec 1’espace intérieur, et en ce que la sortie de liquide

est en communication avec 1l’espace extérieur.

} 2N

‘Selon d’autres caractéristiques de 1l’invention :

z ]

— les moyens de creation  des tourbillons

comprennent un organe rapporté profilé, notamment une

hélice ;

- les movens de création des tourbillons sont

constitués par ladite structure hydrophile ;

I.-invention a également pour objet un ensemble de
production d’énergie & Dbase de pile a combustible,
comprenant un bloc pile a combustible, gquil comporte un

compartiment cathodique, un compartiment anodigue, au moins

deux circuits d’alimentation en gaz et au moins deux

circuits d’évacuation, dont chacun permet d’évacuer un

mélange de gaz et d’eau hors du bloc pile, cet ensemble

£ )

e

-ant caractérisé en ce qu’au moins un circuit d’évacuation

débouche dans un séparate’ur" de phases gazeuse et liqgquide,

tel gque défini ci-dessus.

L’invention sera mieux comprise a la lecture de la

\

description qui va suivre, donnée uniquement a titre

d’exemple non limitatif et faite en se référant aux dessins

annexes, sur lesquels :

~ L,a figure 1 est une vue schématique, i1llustrant

un ensemble de production d’énergie a base de pile a
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o

combustible, é&quipé d’un séparateur de phases conforme a

1’invention ;

- La figure 2 est une vue en coupe diamétrale,

illustrant de facon plus précise ce séparateur de phases ;

N\

- La figure 3 est une wvue en coupe, analogue a la

figure 2, illustrant un séparateur de phases coniorme a une

premiére variante de réalisation de 1’invention ;

- La figure 4 est une vue en coupe selon la ligne

IV-IV a la figure 3 ;

- La figure 5 est une vue en coupe analogue aux

figures 1 et 2, illustrant un séparateur de phases conforme

N\

3 une autre variante de réalisation de l'’invention ; et

- La figure 6 est une vue en coupe selon la ligne

VI-VI a la figure 4.

L’'ensemble de .production d’énergie, représenté

schématiquement sur la figure 1, comprend un bloc pile a

combustible, qui comporte une cathode 2, ainsi gu’une anode

non représentée.

Ce compartiment cathodique 2 regoit, a une entree 4,

TN clircuit 6 d’alimentation en air. Par ailleurs, un

circuit 8 permet 1’évacuation, depuis la sortie 10 de cette
cathode, d’ﬁn mélange d’air appauvri en oxygene et d’eau.

Le circuit d’évacuation 8 débouche dans un séparateur
12, permettant de séparer les phases gazeuse et ligquide du

mélange précité. Une conduite 14 permet de recycler, vers

1’entrée de la cathode 2, l’eau séparée de ce mélange. Par

ailleurs, la phase gazeuse sépareée, essentiellement

constituée d’air appauvri en oxygene, est évacuée par une

conduite 16.

Le bloc pile & combustible est en outre équipé de deux

circuits supplémentaires, non représentés, permettant

respectivement l’alimentation en hydrogéné de 1’anode,

ainsi que 1l’évacuation, hors de cette anode, de 1’'hydrogene

appauvri mélangé a de l’eau. Ce circuit d’évacuation peut
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également déboucher dans un autre séparateur de phases, non

représenté, analogue a celui 12.

Fn faisant désormais référence a la figure 2, le

séparateur de phases 12 comprend une entrée 18, mise en

communication avec le circuit d’évacuation 8. Cette entrée

rubulaire 18 se prolonge par un corps cylindrigue 20, quil

est coaxial & cette entrée mais présente un diametre plus

important.

N\,

Le corps 20 est terminé par une sortie 22, coaxiale a

1’entrée 18 et d’un diamétre voisin. Ce corps regolt une

membrane hydrophile 24, qui est disposée de fagon a former

un cylindre coaxial & l’entrée 18 et a la sortie 22, de

méme diamétre que ces dernieres. A cet effet, la membrane

24, par exemple réalisée en polyéthylene ou en nylon, est

maintenue en place par joints et serrage.

Cette membrane définit ainsi, dans le corps du

séparateur, deux espaces respectivement intérieur 26 et

extérieur 28.

I,’ espace extérieur 28, qui est annulaire, est mis en

communication avec une sortie radiale 30, dont est pourvu

le corps 20. Cette sortie 30, qui permet 1’évacuation de

1’eau comme cela sera décrit dans ce qui suit, débouche

dans la conduite de recyclage 14.

Un matelas coalesceur 32, de type connu, est disposé

dans 1l’entrée 18 du séparateur 12. Ceci permet d’augmenter

la taille des gouttelettes d’eau a récupérer, afin d’'en

améliorer la séparation.

Fn aval de ce matelas 32, il est prévu, dans l1l’exemple

représenté, une hélice 34, disposée immédiatement en amont

de la membrane hydrophile 24. Cette hélice permet de creer

des tourbillons dans 1’écoulement de gaz et d’eau, admis

par 1l’entrée 18.

Le mélange s’écoule ainsi, dans l’espace intérieur 26,

selon une trajectoire a peu pres hélicoidale, gquli est
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matérialisée par les fléches F. A titre de wvariante, de

tels tourbillons peuvent é&tre induits en remplagant

1'hélice 34 par une entrée tangentielle de gaz.

De la sorte, l’eau initialement présente dans le

mélange se trouve plaquée, du fait de la force centrifuge,

contre les parois intérieures de la membrane 24, quili assure

ainsi la récupération de cette eau.

L.’ évacuation de cette derniere s’effectue par

17intermédiaire de la sortie radiale 30. La qualitée de

cette évacuation peut étre améliorée, en mailintenant la

pression de 1’espace extérieur 28 a une valeur inférieure a
celle régnant dans 1l’espace intérieur 26.
A cet effet, il est possible d’aspirer 1l’eau, par

exemple par pompage, au niveau de la sortie 30. A titre de

variante, il est également possible de tirer parti de la

différence de pressions existant naturellement entre ces

espaces intérieur 26 et extérieur 28.

La membrane 24 est telle qgque son point de bulles est

plus élevé que l’écart de pressions existant, en service,

entre 1’'espace intérieur 26 et 1l’espace extérieur annulaire

—
p—

28. Ceci permet de s’affranchir de tout passage de gaz en

direction de cet espace extérieur 28, de sorte que seule

1l’eau se trouve présente dans ce derniler.

Les figures 3 et 4 illustrent une premiere variante de

réalisation de 1l’invention. Sur ces figures, les éléments

mécaniques identiques a ceux de la figure 2 sont affectés

des mémes numéros de référence, augmentés de 50.

Le séparateur 62 de ces figures 3 et 4 differe de

celui 12 de la figure 2, tout d’abord en ce que la membrane

74 n’affecte pas un profil cylindrique.

En effet, comme le montre la figure 4, cette membrane

74 est plissée, ou ondulée, viue selon une @ coupe

transversale & 1’écoulement du mélange. Cecli permet
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d’augmenter la surface de contact de cette mempbrane, et

ainsi d’améliorer la séparation.

Par ailleurs, une membrane supplémentaire 86 est

disposée dans 1l’espace intérieur 76 délimite par la

membrane principale 74. Cette membrane 86 sépare ainsi cet
espace intérieur 76 en une zone centrale 838 et une zone

intercalaire 90, qui est annulaire.

Le point de bulles de la membrane intermédiailre 86 est

avantageusement supérieur & la différence de pressions

existant entre la =zone centrale 88 et la zone intercalaire

90. Il est & noter que cette différence de pressions assure

une récupération sensiblement intégrale de 1’ eau

initialement présente dans la zone centrale 88. Ceci évite

donc la stagnation de cette eau dans cette zone 83, et

garantit une séparation efficace.

Une purge, non représentée, peut étre prévue sur les

parois du corps 70, de maniere a déboucher dans la zone

intercalaire 90. Une telle purge permet d’évacuer l’ailr

présent dans cette zone intercalaire 90, et donc d’éviter

que cet air ne reste piégé, et ne bouche le séparateur.

La membrane principale 74, dont le point de bulles est

plus élevé que celui de la membrane i1intermeédiailire 86,

assure enfin la récupération de l’ensemble de l’eau admise

par 1l’entrée 68. Cette eau est ensuite évacuée par la

sortie 80, de facon analogue a ce qui a été décrit en

7

référence a la figure 2.

I1 est a noter que, dans l’exemple de réalisation de

ces figures 3 et 4, la pression régnant dans la zone

centrale 88 est légérement supérieure a celle de la zone

intercalaire 90, gui est elle-méme nettement supérieure a

celle régnant dans l1l'’espace extérieur 78.

Les figures 5 et 6 illustrent une variante

supplémentaire de réalisation. Sur ces figures, les
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dléments mécaniques analogues a ceux de la figure 2 sont

affectés des mémes numéros de référence, augmentées de 100.

Le séparateur 112 des figures 5 et 6 differe de ceux

des figures 2 & 4, en ce qu’il est dépourvu d’'hélice. En

effet, le mouvement tourbillonnant de 1l’écoulement d’eau et

de gaz, admis par l’entrée 118, est assuré par la

conformation méme de la membrane hydrophile 124.

Ainsi, cette dernieére présente une forme ondulée ou

multilobée, ou plissée, vue selon une coupe transversale a

la direction d’écoulement du mélange d'eau et de gaz. Il

est & noter que la forme des plis de la membrane est telle,

qu’ils laissent subsister une section libre centrale 125,

dont la dimension transversale est particulierement

restreinte.

Par ailleurs, vue de cbté a la figure 5, la membrane

124 présente un agencement spiralé, a savoir qu’elle forme

globalement une hélice. De la sorte, le mélange d’eau et
d’air admis par l’entrée 118 s’écoule selon un tourbillon,

au fur et a mesure qu’il progresse le long de la membrane

124 .

L.e mode de réalisation de ces figures 5 et 6 est tout

particuliérement avantageux, en termes économiques. En

effet, 11l permet de confondre, en une meéme membrane, deux

fonctions distinctes, & savoir celles de création des

tourbillons, ainsi que de récupération de 1’eau.

L’'invention permet de réaliser les objectifs

précédemment mentionnés.

1

n effet, le séparateur de  phases conforme a

1%l

1’invention est d’une structure particulierement simple, et

- ti1ifs.

fait appel & un nombre restreint d’éléments constitu

Par ailleurs, faire appel a une membrane hydrophile

permet de diviser ce séparateur en deux compartiments

distincts, destinés a 1l’'évacuation respectivement de 1l’eau

et du gaz. De la sorte, i1l est possible de conférer une



CA 02455885 2004-02-04
WO 03/0243554 PCT/FR02/02801

8

pression inférieure au compartiment réservé a l’eau, ce quil

garantit une récupération particulierement efficace de

cette derniere.



10

15

20

25

30

CA 02455885 2004-02-04

WO 03/024554 PCT/FR02/02801

REVENDICATIONS

1. Séparateur de phases (12 ; 62 ; 112) gazeuse et

yd

liquide, comprenant un coxrps (20 ; 70 ; 120), une entree

(18 ; 68 ; 78) d’un mélange diphasique a séparer,

comportant du gaz et du liquide, une sortie (22 ; 72 ; 122)

de gaz et une sortie (30 ; 30 ; 130) de liquide,

caractérisé en ce qu’il comprend en outre une structure

hydrophile (24 ; 74 ; 124), qui est disposée dans le corps

et délimite wun espace 1intérieur (26 ; 76 ; 126) et un
espace extérieur (28 ; 78 ; 128) de ce corps, en ce qu’'il
est prévu des movens (34 ; 84 ; 124), permettant de créer

des tourbillons dans le mélange diphasique, lorsque celul-

ci s’écoule dans ledit espace intérieur (26 ; 76 ; 126), de
maniére a récupérer le liquide contre les parois de ladite
structure hydrophile (24 ; 74 ; 124), en ce que la sortie

de gaz est en communication avec 1’espace intérieur (26 ;

76 : 126, et en ce gque la sortie de 1liquide est en

communication avec l’espace extérieur (28 ; 78 ; 128).

2. Séparateur de phases selon 1la revendication 1,

caractérisé en ce aque les moyens de création des

tourbillons comprennent un organe rapporté profilé,

notamment une hélice (34 : 84).

3. Séparateur de phases selon la revendication 1,

caractérisé en ce gque les moyens de création des

tourbillons sont constitués par ladite structure hydrophile
(124) . |

4. Séparateur de phases selon la revendication 3,

caractérisé en ce gqgue la structure hydrophile (124)

4

s’étend, vue de cdté, selon une spilrale et présente, vue en

coupe transversale, une forme plissée.

5. Séparateur de phases selon 1’'une guelconque des

rd id

revendications précédentes, caractérisé en ce qu’il est




CA 02455885 2004-02-04

WO 03/024554 PCT/FR02/02801
10
prévu, dans 1"espace intérieur (76) , une  membrane
hyvdrophile intermédiailre (86) , séparant cet espace
intérieur en  une zone centrale (88) et 1une zone
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intercalaire (90).

6. Séparateur de phases selon la revendication 5,
caractérisé en ce qgu’il est prévu une purge, mise en
communication avec cette zone 1intercalaire (90), apte a

évacuer la phase gazeuse ©présente dans cette zone

intercalaire.

V4

7. Séparateur de phases selon l’une des revendications

précédentes, caractérisé en ce que la structure hydrophile

est constituée par une membrane hydrophile principale (24 ;

74 ; 124).

8. Séparateur de phases selon les revendications 5 et

7, caractérisé en ce que la membrane intermédiaire (86)

F
—

érieur a celul de la membrane

possede un point de bulles in:

hyvdrophile principale (74).

O. Séparateur de phases selon l’une des revendications

précédentes, caractérisé en ce que l’entrée du mélange

(18 ; 68 ; 118) et 1la sortie- de gaz (22 ; 72 ; 122) sont

axiales, en faisant référence a la direction d’'écoulement

du mélange diphasique, alors que la sortie de liquide (30 ;

80 ; 130) est radiale.

10. Ensemble de production d’énergie a base de pile a

combustible, comprenant un bloc pile a combustible, | quil

comporte un compartiment cathodigque (2), un compartiment

anodigque, au moins deux circuits d’alimentation (6) en gaz

et au moins deux circuits d’'évacuation (8), dont chacun
permet d’'évacuer un mélange de gaz et d’eau hors du bloc

pile, cet ensemble étant caractérisé en ce gu’au moins un

circuit d’évacuation (8) débouche dans un séparateur de

\

phases (1l2) gazeuse et ligquide, conforme a l’une des

revendications précédentes.
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