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I est souvenl névessafre de purifier les gaz
utilisés dans des procédés industriels, afin de
pouvoir les uiiliser & nouvean. Cela peut se
présenter plus particulisrement aussi dans Ie
eas de réacteurs nucléaires daps lesquels des
gas, tels que Thélinm ou 'anhydride carbonique
civeitlant en tant qu'agents de refroidisserment.
Ces gaz penveni renfermer soit des produits
de décomposiiion cnlrainés & partir da noyau
du réacteur, par exemple dn modératenr en
graphite et/ou des &léments combustibles, soit
aussi des prodnits de déeomposition provogqués
par Pirradiation dans le gaz de refroidissement
lui-méme. Te gaz de refroidissement peut co
antre contenir des impuretés telles que l'oxy-
géne, nui ne penvent pas étre complélement
éliminées saps iraces lors de su préparation.
L'oxyde dc carbone et Foxygéne peavent par
excmple perturher le fonctionnement de réac-
teurs dans lesquels on utilise le graphite comme
moadératetw,

Ponr é&liminer oxygéne et pour recombincr

I'oxyde de carhope, on utilisait généralement

jusqu'a présent pour chacune de ves opérations
deux lits Jde filiratien. Les lits de T'une des
paires étaient en fonctionnement, tandis que
les deux antres lits =& tromvaient en réserve ou
bien en régénédration. Lersqui’on devait unique-

ment é&liminer Voxygdne en présence dans
Tanhydride ecarhonique d’alimentation, les

durées dutilisation des filtres d’oxyde de cuivre
pour é&liminer Poxyde de carhone étaient de
Pordre de cent heures, tandis gque celles des
filtres de cuivre peur I'élimination de 'oxygine
étzient de l'ordre de neuf mille heares. Ce
west qu’au mowment du premier démarrage d'un
réacteur qu'il faut compier avec une femenr
élevée d'oxygéne dans le gar de refroidissement,
provenant de D'air désorbé & partir des parois
des conduites ou des organes incorperés, ou
bhien provogqué par le ringage incomplet avee
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! le gaz de refroidissement, Clest done wnigquement
Ie lit dc cuivre qui est essentiellement sous
charge lors du démarage dum réacteur, par
contre, pendant ls fonctionmement prolongé
c’est mniguement le lit d’oxyde de cuivre qui
est sous charge.

On n’utilise done ainsi chaque fois aux diffé-
remts stades de fonctiomnemeni que la moitié
des lits de filiration en service. A ces inconvé-
nients, il faut encore ajounter que la régénération
des lits d’oxyde d¢ cuivre impliqne des frais
d’entretien  complémentaives considérables et
une durée denviron vingt henres. On voit done
ainsi également que dans certains cus, par
exemple Ilors d*um arrét prématuré dwm it
filirant mis rn mvre, on ne dispose pus Lun
lit filtrant frais de rechamge, ce goi impose,
pour des raisons de sCourité, lexistence d'un
troisiéme lit filtrant afin d’empécher un hiatos
de cc geore.

La présente invention ayant pour objet mn
procédé hasé swr le phénoméne d’oxydo-rédue-
tion, porrr la purifieation de gaz, et plus parti-
culitrement de gaz imertes oun dc gas mnobles
de réacteurs mucléaires, permel d’éviter dans
une large mesure ces inconvémients déerits du
procédé conne, Selon l'nvention, on fait passer
le gaz a purifier, & une température comprise
entre 150 et 800 °C, dans un lit de filtration
constitné par des particules de cuivre et d’oxyde
de cuivre, tout en amenant dans une zone déter-
minée de eelni-ci, an cours da fonctionnement,
Ioxygine etfom l'oxyde de carbome etfou
I’hydrogéne, en fonction du degré de purcté du
gaz. en citenlation, pour la régénération du
filtre.

Un dispositif pour cffeciver le procédé
Pinvention est constitué par wum seml lit de
filiration, composé de partienles contenant du
cuivee ef/on de Poxyde de enivre et logé dans
un récipient résistant 3 la chaleur. Les parvti-
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enles du filtre sont, & cet effet, avantageusement

constituées par des corps frittés porewx, par |

cxemple en fonwe de pastilles on de billes de

cuivre et/ou d'oxyde de enivre comportant une |

surface active trés développée. Celte constituiion
du lit de filiration asemure une capacilé ¢levee
et une stabilité mécanique de celui-el, wuais
surtout en plus la possibilité de Tutiliser sous

|
|
|
3
|

des pressions trés flevées. On ne eonstate point |
de formaution de gos provenani de la réméné.
ration et/ou des produits de condensation qui !

pourraient éventuellement &tre radic-aciifs. De

produit continnellement an cours du fencijon-
nement, de sorte gue ce dispositif se distingue
par sa grande sécurilé de fonctioomemeni, pav
son aptitude & &lre mis ca service & n’importe
quel moment et par un dispositif d’entretien
rédudt s mininnm.
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réglage de l'apparcil de contrfle de gaz 8.
Le proeédé de purification de gaz se déroule
i peu prés de la manidre smivante :
Le gaz & purifier est un gaz do refroidisse-
ment d'un réacteur mucléaire, .par exemple

© T'anhydride carbonique, Comme cela a déja &té

indiqué, Ic guz de refroidissement ne renferme,
au départ, qu'une tenewr irds Ffajhle doxyde
de carboune, tandis que sa teneur en oxygéne
est an contraire relativement élevée. Cet oxy-
gene ezt 1ié dans le lit de filiration par les

. particites de cuivre dont la surface sc trans.
plus, wne régénération du lit de filtration se -

- T1.fani en ontre souligmer que cc dispusitil -
peut servir non seulement & la recombinaisen -

d’oxyde de carbonc ct & 1élimination d’oxygéne,
maijs aussi & la rccombinaison de gaz produits
par rudiolyse, tels que Phydrogéne et Toxygéne.

Ce deanifer cas présente un avantage partienlier '
pour des réactears modérés an moyen d'ean
lourde et dont la ecouche de gaz de protection, .

généralement constitnée par I'bélinm, doit étre
continuellement pmrifiée de produits de radio-
Iyse de e genrve.

L’vbjet de Dinvention sera mieux ecompris
& I'zide d¢ Ja deseription ciaprés et dn dessin
nurexé qui représente schématiquement, 2 titre

mise en wuvre du proeédé de l'invention.

A Pintéricur d'un récipient 2 est placé wn |

lit de filtration constitué par deux zones 3 et 4
TLa zone 3 renferree un mélange dc particules
contenant du cuivre ct de Poxyde de cuivree et

forme cn oxyde de cuivre. Lorsque la eapacité
de Lit de filiration n'est pas suffisante pour
ulisorber la totalité de cette teneur em oxvgine,
ce qulon constate par l'indication antomatique
de P'appareil de contrdle de gaz 8, ce dernier
ouvre la valve de réglage 81 et ajoute une dose
supplémentaire d’oxyde de carbone dans le flux
de gaz de refroidisscment. De ce feii, nne parlie
des particules doxyde de cuivre est réduite 3
Tétat de cuivre, tundis que I'oxyde de carbone
est uxydé en anhydride earbonique. Cela permet
de disposer d'wae smeface de cnivre arcrue pour
dliminer l'oxygine de l’agent de refroidisse-
ment. Au cours d'un fonetionmement prolongé,
certr temenr excédentaire d’oxygine me se pré-
sente plus et la tenenr en oxyde de carbone st

_ prépondérante. I est donc parfois nécessaire,

dans cet état de fonctioomement. d’amencr

" continuellcment de faibles quantités d'oxygdne,

ce qui est égulement effectué par commande

. automuligue an moyen de Pappareil de réglage
d’exemple non limjtatif, nn dispositif pour la °
. manidre, nn émilibre compensé entre des parti-

la zonc 4 umiquement-des particules de enivre. |

Le gaz a purificr est introduit dans le récipient ;

2, venunt do haut par la conduvite 5 er il est
&vacué par le has, par la conduite . Tans Ta

zone limitrophe des zones 3 et 4 se tronve um

disporitif de prélévement de gaz 7 qui dirige

une petite fraction du gaz purifié vers Pappareil

de contrdle du gsz 8, Cct appureil de conirdle
du wuz comununique an moven de valves de
régluge 81 et 82 avec des condnites 51 et 52
gni débonchent dans Ja condnite 5 et qui
aménent des portions eomplémentaires de gaz 9
et |0, pouvant étre par exemple D'oxyde de
carbone et Toxygine ou bien Phydrogine et

de gaz 8 par la valve da rvéglage 2. De cette

enles de cuivre et celles d'oxyde de cumivre ost
maintenu dans le lit de filtration pour chaque
état da fonetionnement du réacteur. En d'antres
termes, la purificaiion du gaz ct la régénération
da lit de filiration se déroulent parallélement
ct simultanément I'une & edté de Tautre,
I¥one manidre analogue se déroule la puri-
fication de gaz dans lesqucls se prisentent des
produitz de radiolyse d’hydrogéne et d’oxygiéne.
Dans ce cas, Thydrogtne rédnit les partienles
Poxyde de cuivre et soxyde en mAme temps
lui-méme pour former de 'ean, tandiz que
Poxygéne oxyde 3 pouveau les particules
réduites du filire pour former 1oxyde de cuivre.

 Dans ce cas, le processus de purificution du gaz

loxygéne, au gaz & purifier, suivant les indi-

cations de Iapparcil de centrdle de gaz 8.
Y.a comehe 4 du Iit de filtration ne participe
pratiqmement pas au proeédé de purification

est également contrdlé el commandé par Pappa-
reil de couirtle de gaz 8. Aa leu d'alimenter
e dispositif en oxyde de earbone &t en oxygéne,
on alimente évidamment, dans es cas, en

~hydrogénc el cn oxygéne dont la gqumtité est

dn lit de fiftration et za tiche est limitéc i .

"assurer I'élimination d'un exeés d'oxygéme
eacore en préseqve avant entrée en action de

[
l

dosée pur Pappareil de controle de gaz.

11 est parfois mécessaire de ne pas €liminer
complétement du gaz, lors de sa purifieation,
une partie des impuretés, par cxemple Toxyde
de carhone A partit de Yanhydride carhonigue.



—3

Dans ces eas. on arrétait auparavani Ja marche
de Pinstallation. Selon le procédé de invention,
au contraire, on régle luppareil de contrile
de gaz de maniére appropriée, de maniére A

déplacer Véquilibre entre les particules de

cuivre ¢t celles doxyde de enivra dans un sens
ou dans un autre, de sorte quiime recombinaison
compléte de Poxyde de rarbonre ne puisse plus
se reproduire. Un simple réglage du degré de
pureté par Pappareil de contrfle de gaz permel
ainsi de répler exactement la composition du gaz
quittant le lit de filtralion 2.

Le It de filtration Jui-méme peut avoir uee
lpnguenr d’epviron 150 cm et un diamétre
d’environ 40 cm, Poor compléter la deseriplion
du procédé, on doit emcore préeiser que la
vitessr de passage du gaz, cotendue pour un
récipient vide, est de Joxdre de 10 a 20
em/seconde, ce qui signifie, pour 'exemple de
dimensions préeité, un temps séjour du gaw
dans Ie Kt dec fliration compris entre 15 et
71/2 secondes, Lu purification dn gaz se déroule
donc trés rapidement et on obtient en outre
un degré defficacité trés élevé.

Ainei, par exemple, un cssai de mesure

permet de comstater que pour une temeur ini- .
tiale de 600 parties cn velmne doxyghne dans |

1000 000 pasties en volume d’anhydride carho-
nique (vppm}, on peut pousser la transforma-
tion de cehd-ci jusqu'da Ja limite de détection
denviron 10 vppm, ce qui vent dire quon ne

eul plus constater de présence d’oxvgeéne dans :
P p p ¥

le gaz purifié. On ronstate un rapport identique
pour Voxyde de earhone dont la teneur ipitiale
est de FPordre de 1200 vppm. Bien que Ios
corps frittés mtilisés pour ces mesuzcs se pré.
sentent presque entidrement en forme doxydes,
on obtient un effct parfuit. La lempérature de
fonctionnement est de 200 °C pour une pression
de 1 gtz wbs. Il en résulte que ee procédé de
purifiealion n'exige, pour &tre effectué, qu'nn
appareillage relativement simple dont le fone-
rionnement est également, par conséquent,
simple et facile & réaliser sans perturbation. En
raison du déroulement simultane du processus
de parification de gaz propremeni dit et de
cclui de régéndration, on n'a pas & eraindre
des Spuisemnents, ce qui permet denvisager une
durée de vie asses longne pour ne pas étre
obligé delfectuer des travamx de rechanpe
réguliers. [ avantage particnlier réside dans le
fait que les gaz résiduels, qui peuvent éventuel.
lement aussi étre radivactifs, ne peuvent pas
g’échapper dana l'air car lous les eonstituanis,
v compris ceux provenant de FPalimentation,
restent entitrement dans le flux gazeux.

Il est évident que lorsqu’il s’agit d'évacuer
des produits, tels que I'hydrogine, Poxyde de
carbone ou Toxygéne, le procédé permet de
purifier, en plus des gaz précités, anssi d’autres
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gaz, Dans des réacteurs mucléaires utilisant le
graphite comme modératenr et des gaz nobles
comme moven de refroidissement peut égale-
ment se présenter, par cxemple, Foxyde de cur-
bhone. La présence d'hydrogéne el dloxygene
peat cependunt &tre observée dans le gaz de
refroidissercenl aussi bien dans des réacteurs
nucléaires modérés i Iean et refroidis par des
gam, & canse de manques d’étanchéité, et on
les &limire de 1z méme maniére que Poxyde de
earbone et I'oxygine. Il est done ainsi &vident
que le procédé de Pinvenlion n'est pas lmité
aux exemples précités mais gu'il peul ausst
logiquement &twe utilisé en d’autres circons
tances devenant de plus en plus fréquentes avee
l¢ développement du progrés technigque des
réactenrs, par exemple lorsqu’on utilise des
agents da refroidissement organiques ot Jovs-
qu'un surchaaffement direct de la vapeur agis-
sant dans le réacteur méme doit Gire considére
vomme important dans Jes conditions données
do moment.

Dans eet ardre d'idée, on doit indiguer gue
1r prorédé de Pinvention et le dispositif déerit
permeitent de décomposcr les hydrocarbures,
tels que le méthane, contenus dans un gaz de
travail tcls que le COs, er COs ot en ean ot de
purificr ainsi le cirenit gazenx, Dans ce cas, la
Lempérature opérationmelle est d’environ 804 °C.

RES\TME

La préscute invention a pour objet :

A, Un procédéd pomr la purifieation de gas,
Lasé sur le phénoméne &oxydoe-réduction, ct
plus particulisrement de gaz inerles ou de gaz
nobles dans des réacteurs mucléaires, provédé
caractérisé par le fait qu'on fail passer le gae
i purifier, & une températurc comprise entre
150 et 800 °C, dans un Jit de filtration constitué
par des purticules de cuivre on doxyde de
cuivre, toul en amenant dans la zone déterminée
de celui-ei, au eours du fonctionnemenl, Voxy-

. geme ol/on Toxyde de carhome et/om Thydro-

géne.
B. L¢ produit industriel nouvean gue cons-
tituc un dispositif pour le procédé vise sous A,
dispositif earactérisé par le fait que le it de
{iliration est constitué par un récipient résistant
i la chalenr.garni de particules de cuivrc et/ou
d’oxyde de cuivre et par un dispositif de préle-
vement de gaz relié avee un appareil de romtrale
de gaz, comnu; ¢v dispositif pent en outrc
comporter une ou plusienrs des caractéristiques
suivanics :

1° Le Jit de filtration est garni de corps
poreux frittés em cuivre et/ou en oxyde de
euivre ;

20 fe lit de Altration reofenme des corps
céyamiques endujts par vaporisation de couches
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de cuivrc ou doxvde de euivre ; ' constitué de parvticules d'um rsenl type, c'est-.

30 Aprés le dispositif de prélivement de gas, | dire soit des particales de enivre, soit des
vu en direction du finx, le lit de filiration est | particnles d’oxyde de cuivre.
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