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(57) Abstract

The invention concerns a conversion device comprising successively a reactor (12) provided with means for inputting UFe, water
vapour and nitrogen for bringing about the formation of UO2F, by hydrolysis, a rotary pyrohydrolysis tube still designed for transforming
UOsF; into uranium oxide, provided with heating means distributed in at least five zones and means for conditioning the oxide powder. The
inputting means comprise an injector with three concentric nozzles respectively connected to intakes of UF, nitrogen and water vapour,
the UFg being supplied to the central nozzle and the nitrogen being injected between UFs and water vapour.

(57) Abrégé

Le dispositif de conversion comprend, en succession un réacteur (12) muni de moyens d’introduction d’UFs, de vapeur d’eau et
d’azote destiné & provoquer la formation de UO2F; par hydrolyse, un four tubulaire tournant de pyrohydrolyse destiné 2 transformer UO,F; -
en oxyde d’uranium, muni de moyens de chauffage répartis en au moins cing zones et des moyens de conditionnement de la poudre d’oxyde.
Les moyens d’introduction comprennent un injecteur 2 trois buses concentriques reliées respectivement 2 des arrivées d’UFg, d’azote et de
vapeur d’eau, 1'UFg étant amené 2 la buse centrale et I’azote étant injecté entre I'UFg et 1a vapeur d’eau.
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PROCEDE ET DISPOSITIF DE CONVERSION DIRECTE

D'HEXAFLUORURE D'URANIUM EN OXYDE D'URANIUM

L'invention concerne les procédés et dispositifs de
conversion directe d'hexafluorure d'uranium (UF6) en oxyde
d‘uranium (UXOY).

La conversion directe par voie séche de UFg; en oxyde
d'uranium est utilisée industriellement depuis longtemps. Les
dispositifs pour la mettre en oeuvre comprennent générale-
ment, en succession

- un réacteur muni de moyens d'introduction d'UFg, de
vapeur d'eau destiné a provoquer la formation de UO,F, par
hydrolyse,

- un four tubulaire tournant de pyrohydrolyse destiné a
transformer UO2F2 en oxyde d'uranium, muni de moyens de
chauffage et de moyens d'introduction de vapeur d'eau et
d'hydrogene a contre-courant, et

- des moyens de conditionnement de 1la poudre d'oxyde.

Les procédés mis en oeuvre jusqu'ici partaient de
1l'hypothése que les réactions mises en oeuvre étaient simples
et de la forme
UFg + 2H50 -~ UO,F, + 4HF dans le réacteur,

UO,Fy + Hy0 =~ U053 + 2HF et UO3 + Ho= U0, + H,0 dans le
four.

Etant donné la simplicité de ces réactions, on estimait
qu'il suffisait de contrdler individuellement la température
dans trois zones successives du four tubulaire tournant.

Mais une  analyse fine des réactions qui interviennent
montre qu'elles sont plus compliquées ; certaines sont
endothermiques, alors que d'autres sont exothermigues ; les
cinétiques sont différentes.

Il y a dans le four d'abord une réaction de pyrohydrolyse
qui est la somme de deux réactions dont la premiére est trés

endothermique alors que la seconde est légerement exothermi-
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que
UO,F, + Hy0 = U053 + 2HF (réaction trés endothermique)
3UO3 - U308 + 1/2 0y (légerement exothermique)

Ces deux réactions ne sont pas strictement séparées. Au
fur et a mesure de sa formation, U05 tend a passer & 1'état
de U30g, avec une cinétique différente. L'ensemble des deux
réactions est fortement endothermique.

La réaction ultérieure de réduction de U3O8 en U0, par
1'hydrogéne comporte elle aussi des intermédiaires que 1'on

peut schématiser par les transformations suivantes

U0z T Uslgx

U30g-x UgO9

Uy0g - U0,

Chaque réaction a sa propre énergie d'activation et sa
propre enthalpie.

Ces réactions interviennent sous un contre-courant de gaz
gui est introduit en aval du four et forme initialement un
mélange de vapeur d'eau, généralement introduite & une
température d'environ 350°C, et d'hydrogeéne. Ce mélange se
charge, au cours de sa circulation (& contre-courant du
mouvement de la poudre), en acide fluorhydrique produit par
la réaction.

Le four tubulaire doit &tre muni de moyens de chauffage.
Dans la partie aval de ce four (dans le sens de circulation
de la poudre), ces moyens de chauffage doivent porter la
température des gaz & une valeur suffisante pour provoguer
la réduction en U0,. A l'entrée du four, il est nécessaire
d'amener la poudre et les gaz a la température de pyrohydro-
lyse.

Les inventeurs ont mis en évidence que, si on se limite
a régler le chauffage dans trois ou méme gquatre =zones
successives du four, 1'existence d'une réaction endothermique
initiale provogue 1'apparition d'un profil de température
nuisible & la qualité de la poudre obtenue. La raison en est

que des l'arrivée & la température d'amorcage de la réaction
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de pyrohydrolyse, le caractére treés endothermique de cette
réaction qui fait intervenir 1l'ensemble de la poudré'de U02F2
provoque, immédiatement en aval, une - chute brutale de
température dans le four qui peut arréter temporairement la
réaction. En d'autres termes, on trouve successivement le
long du four un premier maximum 13 ol s'amorce la pyrohydro-
lyse, puis une chute de température, et une nouvelle remontée
provoguée par la poursuite du chauffage, qui atteint wun
maximum une fois le fluor éliminé.

La présente invention vise notamment a fournir un procédé
permettant d'obtenir un profil de température régulier et
ainsi une réaction progressive et sans discontinuité, en vue
d'arriver a un produit de qualité constante et bien définie.

Dans ce but, l'invention propose notamment un procédé de
conversion directe d'hexafluorure d'uranium en oxyde d'ura-
nium, suivant leqguel on injecte de l'hexafluorure d'uranium
UF¢ et de la vapeur d'eau dans un réacteur et on fait passer
la pcudre d'U02F2 obtenue le long d'un four tubulaire muni
de moyens de chauffage, & contre-courant d'une amenée de
vapeur d'eau et d'hydrogéne, caractérisé en ce qu'on commande
indépendamment la gquantité de chaleur apportée dans au moins
cing zones successives du four de facon a amener la tempéra-
ture des gaz dans une zone d'entrée, dans le sens de circula-
tion de la poudre, & une valeur comprise entre 570°C et
700°C, a provoquer une croissance de la température jusqu'a
une valeur maximale comprise entre 730°C et 800°C qui est
atteinte dans la troisiéme zone ou au-deld, et a provogquer
une décroissance progressive de température Jjusqu'a la
derniére zone, ou on améne par chauffage 1'hydrogéne et la
vapeur d'eau a une température suffisante pour réduire les
oxydes supérieurs en U02.

Le chauffage de 1la derniére zone n'a pour but que
d'amener 1'hydrogéne et la vapeut d'eau, dans cette zone, a
une température suffisante pour achever la réduction a 1'état
d'uo,.

L'invention propose également un dispositif de conversion
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directe d'hexafluorure d'uranium en oxyde d'uranium compre-
nant, en succession : -

- un réacteur muni de moyens d'introduction d'UFg
et de vapeur, destiné & provoquer la formation d'U02F2 par
hydrolyse,

- un four tubulaire tournant de pyrohydrolyse
destiné & transformer U02F2 en oxyde d'uranium, muni de
moyens de chauffage et de moyens d'introduction de vapeur et
d'hydrogene a contre-courant,

caractérisé en ce que le four est constitué d'au moins
cing zones successives munies de moyens de chauffage indépen-
dants permettant de les maintenir & des températures diffé-
rentes, des moyens de mesure de la température dans chaque
zone, soilt a l'intérieur du four, soit 1le long de sa paroi
et des moyens d'asservissement des températures par commande
des moyens de chauffage.

Souvent, on établira, & partir de mesures préalables, un
modele de correspondance entre la température mesurdée a
l'intérieur du four dans chaque zone, en phase gazeuse, et
la température contre la paroi du four et on pourra alors
commander des résistances chauffantes dans chaque zone, a
partir des températures mesurées le long de la paroi, en
tenant compte de la correspondance établie par le modéle et
des températures a maintenir dans le four.

Les moyens d'introduction des réactifs dans le four
comprennent avantageusement un injecteur vertical & trois
buses concentriques reliées respectivement a des arrivées
d‘UF6, d'azote et de vapeur d'eau.

Les produits gazeux provenant de la réaction ou en exces
(HF, H,O0, Hy, Ny) doivent é&tre évacués du réacteur et du four
par l'intermédiaire de filtres retenant les matiéres solides
entrainées, et notamment U0, F,.

Dans un mode avantageux de réalisation, ces filtres sont
placés a 1l'intérieur méme de 1'enceinte délimitant 1le
réacteur, ce qui garantit leur maintien a une température

appropriée, évite la nécessité d'un calorifuge et dt*un
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systéme de chauffage propres et sSupprime presque complétement
les risques de fuite vers 1l'extérieur. En regle Qénérale,
deux blocs de filtres seront généralement prévus et utilisés
en alternance, de facon & permettre le décolmatage du filtre
non utilisé par circulation d'azote a contre-courant du sens
d'évacuation des gaz de réaction.

Pour maintenir une température homogéne dans le réacteur,
ce dernier est avantageusement placé dans un caisson de
calorifugeage et une circulation d'air a température régulée
est maintenue entre la paroi du réacteur et celle du caisson.
La circulation d'air peut notamment &tre assurée par un
ventilateur ou une turbine soufflante qui fait passer de
l'air a travers une batterie de résistances électriques de
chauffage, puis autour du réacteur. La circulation peut étre
réalisée en circuit fermé. Les filtres contenus dans le
caisson sont ainsi eux aussi & une température bien détermi-
née et uniforme.

Il est important, pour que l'oxyde d'uranium U0, fourni
par le four ait des caractéristiques homogénes, qu'il y ait
un brassage énergique de mélange de 1la poudre d'UO,F, avec
l'hydrogeéne et la vapeur d'eau gui circulent & contre-
courant. Pour cela, le four tournant contient avantageusement
des chicanes réguliérement réparties le long du four, pouvant
étre constituées par des ailettes vrillées reliant un axe
central au £G4t cylindrique du four ainsi que des barres de
relevage disposées a l'intérieur du fit cylindrique.

Chaque zone du four peut 8tre délimitéde par une portion
d'enveloppe de calorifugeage du four a l'intérieur de
laguelle sont réparties plusieurs résistances chauffantes
insérables et enlevables par déplacement transversal a la
direction du four. Les résistances peuvent par exemple &tre
disposées au-dessus et au-dessous du fit du four. Les
températures peuvent &tre mesurées dans diverses zones &
l'aide de thermo-couples insérés par des passages verticaux
et/ou horizontaux et se terminant a proximité du £t pour

mesurer la température de paroi ou situés dans 1'axe du
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four.

A titre d'exemple, on peut indiquer qu'un féur a été
réalisé avec six zones successives.

La poudre sort du réacteur a une température qui est
généralement de l'ordre de 330°C. Une zone de transition
entre le réacteur et le four est démunie de moyens de
chauffage. Dans une premiére zone, les résistantes chauffan-
tes peuvent &tre réglées pour amener la température a une
valeur comprise entre 570°C et 700°C. Dans la pratigue, une
température de sortie de la premiére zone entre 650°C et
690°C s'est révélée satisfaisante. Dans une seconde zone,
constituant une transition vers le maximum, il faut éviter
toute baisse locale de température qui interromprait la
réaction. Le risque de chute de température est d'autant plus
élevé qu'a l'entrée de cette seconde zone, la presque
totalité de la poudre subit la réaction trés endothermique.
Dans cette seconde =zone, on recherchera une croissance
progressive de température jusqu'a une température générale-
ment comprise entre 700°C et 800°C. Une température comprise
entre 720°C et 760°C a donné de bons résultats.

Le maximum sera atteint dans la troisiéme zone ou la
quatriéme.

Dans la partie située en aval du maximum, ol s'effectue
uniguement une réduction, le chauffage est tel gque la
température diminue de facon réguliére jusqgu'a l'entrée de
la vapeur d'eau et de 1'hydrogéne.

Il est préférable de chauffer de facon énergique dés la
sixieme zone, de facon 3 amener l'hydrogene a la température
de réduction des oxydes supérieurs dé&s la frontiére entre la
cinquieme et la sixiéme zone, et cela avec une baisse
progressive de la température depuis le maximum.

Ces résultats peuvent &tre atteints par un choix appro-
prié de températures de consigne dans chaque zone et commande
individuelle de chaque groupe de resistances affecté a une
zone.

Un avantage supplémentaire d'un tel four est qu'il permet
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d'adapter aisément les paramétres de fonctionnement a la
nature précise de 1l'oxyde d'uranium recherché. Dans certains
cas en effet, on peut chercher & obtenir non pas de l'UO2
stoechiométrique, mais un oxyde de la forme U02+x, jusqu'a
une valeur proche de U308.

Le four peut également &tre utilisé sans difficulté pour
d'autres types de traitement, par exemple pour retraiter de
l'U02 ayant une teneur en fluor excessive, pour ramener de
l'U02+X, voire méme U3O8' a 1l'état d'UO2 stoechiométrique.

En utilisant un profil de température avec un maximum
plus élevé, il est possible de réduire la surface spécifiqgue
de l'UO2 obtenu, ce qui est souhaitable pour certaines
applications, par exemple pour rendre plus stables des oxydes
d'uranium dont la surface spécifique excessive les rend
pyrophoriques. Dans ces derniers cas, le produit pulvérulent
a retraiter est introduit dans le réacteur par des moyens
autres que l'injecteur, dont la buse centrale au moins reste
inutilisée.

Des joints d'étanchéité sont prévus entre le four, qui
constitue une partie tournante, et d'une part le réacteur,
d'autre part une unité de conditionnement de poudre d'oxyde
d'uranium, destinée & refroidir et a stocker cette poudre.
Pour faciliter le remplacement des joints, il est avantageux
de monter le réacteur et l'unité de conditionnement sur des
rails de guidage portés par un chassis fixe, de facon a
permettre de les écarter du four pour fournir un accés aisé
aux joints.

Le débit d'hexafluorure d'uranium est avantageusement
modulable dans une large plage, par exemple de dix a cent
cinquante kilogrammes par heure, ainsi que le débit de vapeur
d'eau. Les conditions recherchées sont telles gue la réaction
d'hydrolyse se produise au-dela de l'extrémité de la buse
d'injection, & une température comprise entre 150 et 500°C.

Les caractéristiques ci-dessus ainsi que d'autres

apparaitront mieux & la lecture de 1la description qui suit

d'un mode particulier de réalisation, donné a titre d'exemple
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non limitatif. La description se référe aux dessins qui
l'accompagnent, dans lesquels

- la figure 1 est une vue de cbété de 1'ensemble d'un
dispositif suivant l'invention, exception faite de l'unité
de conditionnement ;

- les figures 2a et 2b, qui se raccordent suivant la
ligne II-II, montrent deux portions successives du disposi-
tif, en coupe suivant un plan vertical médian ;

- la figure 3 montre l'injecteur équipant le réacteur du
dispositif de la figure 1, la partie gauche a partir de la
ligne 3 étant une coupe suivant un plan vertical, et 1la
partie droite & partir de la ligne 3 étant une coupe dans un
plan horizontal ;

- la figure 4 est une vue de dessus destinée & montrer
la disposition des deux blocs de filtres internes du réac-
teur ;

- la figure 5 est un schéma de principe en perspective
destiné & montrer les liaisons entre les blocs de filtres
internes et les filtres de sécurité ;

- la figure 6 est une vue en coupe horizontale & travers
une fraction du four, destinée & montrer une disposition
possible de cannes chauffantes ;

- la figure 7 est une vue en coupe suivant 1'axe du four
(ligne VII - VII de 1la figure 6), destinée & montrer une
répartition possible de thermo-couples de mesure ;

- la figure 8 montre un profil représentatif de tempéra-
ture des gaz dans le four.

Le dispositif de conversion peut &tre regardé comme
comprenant, de l'amont & l'aval depuis 1'amenée d'UF6 jusqu'a
la sortie de 1'oxyde d'uranium:

- une unité de vaporisation d'UF6, non représentée car
pouvant avoir une constitution classique,

- un réacteur 12, oU on provoque la réaction d'hydrolyse
d'UF6 par la vapeur d'eau, comportant des moyens d'intro-
duction des réactifs sous forme gazeuse et une cuve 14 de

recueil 4 U02F2, contenant une vis sans fin 18 d'entraine-
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ment, ]
- un four tubulaire 16, présentant une pente faible, dans
lequel a lieu la transformation 4 U02F2 en oxyde d'uranium.

A ces composants s'ajoutent, dans le mode de réalisation
illustré:

- un jeu de filtres de sécurité 66 (figure 6), en série
avec des filtres internes 60 contenus dans le réacteur 12,
placés sur le trajet d'évacuation des gaz de réaction ;

- des moyens de recyclage de poudre d'oxyde d'uranium
jugée non conforme aux spécifications.

Ces composants seront successivement décrits.

Le reacteur 12 (figures 1, 2A, 3 et 4) est contenu dans
un caisson chauffant 26, constitué en matériau thermigquement
isolant. A 1l'intérieur de ce caisson sont placées des
résistances chauffantes 28. Dans le mode de réalisation
illustré, elles sont placées, en deux rangées superposées,
a la partie inférieure du caisson. La chambre verticale 32
du réacteur, constituée en un alliage inoxydable tel que le
Monel ou 1l'Inconel, est séparée du caisson par un espace de
circulation. Un ventilateur ou soufflante 30 permet de faire
circuler de l'air dans le caisson autour du réacteur, en le
faisant passer sur les résistances 28. La puissance des
résistances chauffantes est régulée de facon & maintenir dans
le réacteur une température appropriée, supérieure a 100°C

Dans la pratique, les résistances sont prévues pour
dissiper une puissance telle que la paroi soit maintenue &
une température comprise entre 150°C et 350°C.

La chambre 32, dans laquelle s'effectue 1l'hydrolyse, est
fixée a une cuve inférieure 14 dont le fond est en pente vers
une tubulure 36 de sortie vers le four 16. Dans le fond de
la cuve est montée une vis sans fin 18 d'amenée de poudre
dans le four, dont l'arbre est entrainé par un moteur
électrique externe 38 indépendant de celui de mise en
rotation du tube.

Le réacteur et son caisson chauffant sont munis de galets

40 (figure 1) leur permettant de se déplacer légérement le
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long de rails 42 appartenant & un chassis sur lequel sont
montés les différents moteurs électriques d'entrainement. Ce
chéssis est lui-méme monté sur un socle par l'intermédiaire
d'une articulation 44 lui permettant de pivoter autour d'un
axe transversal a l'axe du four. Ainsi la pente du fond de
la cuve, ainsi que celle du four, peut é&tre ajustée, généra-
lement environ a 2,5 %, aux moyens de vérins tels gque 46.

Les moyens d'introduction des réactifs dans le four
comprennent un injecteur & trois buses concentriques,
permettant de séparer les jets d'UF6 et de vapeur d'eau par
une nappe d'azote. L'injecteur montré en figure 3 comporte
une canne coudée a trois tubes concentriques, terminés par
les buses d'injection respectives. Ces trois tubes traversent
la paroi de la chambre et le caisson chauffant et sont munis
a l'extérieur de branchements respectifs, placés éventuelle-
ment dans un méme plan horizontal. Le tube interne 48 est
relié a 1'unité de vaporisation. Le tube médian 50 est relié
par une bolite de raccordement & un branchement latéral 54
d'alimentation en azote. Le tube externe 52 est relié a une
alimentation en vapeur d'eau par un branchement latéral 56.

Une buse radiale 58, débouchant dans 1le réacteur, peut
étre prévue si on souhaite utiliser le four pour recycler de
l'oxyde d'uranium (figures 1 et 2A).

Du fait que 1l'injection s'effectue verticalement, de haut
en bas, au centre du réacteur, avec une séparation initiale
de l‘UFG et de la vapeur d'eau, il se produit un panache
donnant naissance a de 1'UO,F, sous forme de fines particules
au-dela des buses. Ce panache, dirigé vers le fond, est mis
en circulation dans 1l'enceinte du réacteur par le contre-
courant de gaz provenant du four. Les fines particules
tombent par gravité sur le fond, d'ou elles sont véhiculées
par la vis sans fin 18 vers le four.

La chambre du réacteur contient, & sa partie supérieure,
des filtres de retenue d'oxyfluorure d'uranium. Ces filtres
60, dont un seul est représenté sur la figure 24, sont de

préférence en métal fritté. Ils sont entiérement contenus
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dans le réacteur, ce qui apporte plusieurs avantages. Les
filtres sont maintenus & la température appropriée, sans
avoir besoin de systéme de chauffage propre. Les risques de
fuite vers 1l'extérieur de 1l'installation sont réduits,
l'étanchéité du systéme étant assuré par des joints faciles
a mettre en place, disposés eux-mémes a l'intérieur d'une
culasse. Ainsi, une rupture de filtre ne peut pas entralner
une contamination en acide fluorhydrique ou en produit
uranifere du local qui contient 1le dispositif.

Les filtres 60 sont traversés par un courant gazeux
constitué notamment d'azote et des réactifs gazeux en exces,
susceptibles d'entrainer des particules d'U02F2 ou méme
d'oxyde d'uranium. Ces particules sont retenues par les
filtres qui se colmatent progressivement. En conséquence, les
filtres 60 sont décolmatés alternativement.

La figure 6 montre schématiguement un montage permettant
d'effectuer ce décolmatage. La canalisation de liaison de
chaque bloc de filtres avec 1l'extérieur est munie d'une vanne
a trois voies 62 permettant a volonté soit de diriger le gaz
ayant traversé le filtre vers une installation de traitement
destinée a condenser 1'acide fluorhydrigque et & laver les
incondensables, soit au contraire d'injecter dans le filtre
de l'azote chaud sous pression qui revient vers le réacteur.

Pour augmenter encore la sécurité en cas de rupture d'un
filtre 60, les vannes 62 ne sont pas directement reliédes a
une installation de traitement. Des filtres de sécurité 66,
également en métal fritté, sont disposés a proximité du
réacteur et maintenus a une température qui évite toute
condensation des fluides agressifs et assurent un confinement
absolu de la matiére uranifére en cas de rupture des filtres
internes. Ces filtres n'ont pas besoin d'&tre munis de moyens
de décolmatage, puisqu'en fonctionnement normal ils ne
regoivent pas de poudre. D'une part ils évitent une pollution
accidentelle de 1l'installation de traitement des gaz. D'autre
part, ils permettent de déceler les incidents par comparaison

des pressions mesurées en Pl dans la chambre, en P2 dans la
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conduite reliant les filtres 60 aux filtres de sécurité 66,
en P3 en aval des filtres de sécurité 66.

Une différence de pression excessive entre P2 et P3
traduit un colmatage des filtres de sécurité 66 par de
l'UO2F2,suite a la rupture ou a la défaillance d'un ou
plusieurs filtres internes 60. Un tel défaut peut étre
indigué par des moyens de mesure reliés & des sondes en P1,
P2 et P3.

La présence des filtres de sécurité interdit toute
arriveée de particule contenant de 1'uranium vers l'installa-
tion de traitement, dont la géométrie n'est généralement pas
prévue pour admettre sans risques de criticité la présence
d'uranium enrichi en solution acide.

Le four 16 (figure 2A et 2B) est relié, par une boite &
joints 64, au réacteur 12.

Le four comprend un £f{t rotatif 68 contenu dans un
ensemble de calorifugeage 70. Ce f{it rotatif est fixé a des
manchons d'extrémité qui tournent dans des roulements. Le
manchon est solidaire de poulies 74 entrainées par un ou deux
moteurs électriques par l'intermédiaire de courroies. Des
chicanes sont réparties le long du four. Elles sont consti-
tuées, dans le mode de réalisation illustré, par des ailettes
78 reliant le £t & l'arbre central 76.

Le fdt, constitué en alliage résistant a 1l'acide fluor-
hydrique tel que l'un de ceux connus sous le nom de "Inco-
nel", est entouré par un calorifugeage 70 contenant des
moyens de chauffage 82 et des moyens 84 et 86 de mesure de
température de la paroi. D'autres moyens de mesure de
température dans l'axe de chacune des zones successives du
four pourront &tre constitués par une canne fixe pénétrant
dans le four depuis l'aval.

Le calorifuge peut étre continu, les zones étant indivi-
dualisées par le fait que les résistances chauffantes d'une
méme zone sont commandées simultanément et commandées
unigquement en fonction de la température dans la =zone

correspondante, mesurée contre la paroi et/ou dans lraxe. Il
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est possible, par établissement d'un modéle au cours d'essais
préalables, de relier la température dans 1'axe a la tempéra-
ture au long de la paroi. Il est également possible d'éta-
blir, a partir d'essais préalables, un modéle donnant la
température au sein de la poudre gui circule dans le four en
fonction des températures mesurées & la paroi ou dans 1'axe,
et cela pour différents débits de poudre.

Dans le mode de réalisation montré sur les figures 22A et
2B, six zones successives sont prévues. Elles comportent
chacune des moyens de chauffage et de régulation et des
moyens de mesure de température indépendante.

Ce fractionnement en plusieurs troncons relativement
indépendants permet de tenir compte de la constatation que
les réactions de pyrohydrolyse et de réduction sont com-
plexes.

Par exemple la réaction de pyrohydrolyse

U02F2 + H20 nd UO308

est en fait la somme de deux réactions
UOyFy + Hy0 = UOy + 2HF
3005 = U30g + 1/2 0Oy

Ces reactions dépendent des températures. La réaction de
réduction de U308 en UO2 comporte de son cbté le passage par
des intermédiaires que 1l'on peut schématiser comme suit

U30g=™ U30g_y
U30g-x = UgOg
U409 - UO2.

Chaque réaction a sa propre énergie d'activation et sa
propre enthalpie. Le découpage du four en au moins cing
zones, (six dans le mode de réalisation représenté), permet
une adaptation aux caractéristiques de chaque réaction.

Pour des raisons de facilité de fabrication, les zones
peuvent avoir toutes la méme longueur.

Grédce a ce fractionnement, la teneur en fluor peut étre
ramenée a une valeur ne dépassant pas quelgues dizaines de
ppm des la fin de la troisiéme zone.

Les moyens de chauffage peuvent avoir la constitution
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montrée en figure 6 et comporter des cannes de chauffage par
résistance électrique 82 introduites dans 1'espace qui sépare
le £t 68 du calorifuge des canaux prévus horizontalement a
travers le calorifugeage. Dans le cas montré en figure 7, des
résistances sont prévues au-dessus du fdt, et d'autres au-
dessous. Les moyens de mesure de température peuvent compor-
ter un premier jeu 84 de thermo-couples amenés dans 1'am-
biance du four, & proximité du fat, par des passages horizon-
taux. Des thermo-couples supplémentaires 86 (figure 7 ou 8)
peuvent étre prévus au-dessous du four, a proximité du jeu
de cannes chauffantes 82, pour détecter toute surchauffe
éventuelle. La disposition gqul vient d'étre décrite n'est
cependant nullement obligatoire ou limitative.

Le four est muni de moyens destinés & éviter la formation
d'agglomérat contre la paroi interne du fdt. Ces moyens sont
constitués par des organes qui viennent frapper contre 1la
paroi du fdt, pour provoquer un choc de décollement des amas.
Afin d'éviter que les organes ne frappent toujours au méme
emplacement du f{t, ils sont commandés par des moyens non
synchronisés avec la rotation du f(t et viennent frapper sur
des couronnes métalliques frittées sur le tube.

Les moyens de conditionnement de 1la poudre d'oxyde
peuvent avoir la constitution montrée schématigquement en
figure 5. Ils comportent alors un sas d'entrée 100 de sépara-
tion entre la zone chaude du four et une zone froide qui
évite le passage de vapeur dans des pots de refroidissement
qui recoivent 1'oxyde.

Le dispositif de sortie de poudre comporte, en amont du
sas de transfert vers les moyens de conditionnement, une
arrivée d'hydrogéne 90 qui parcourt le four a contre-cou-
rant ; l‘'hydrogéne résiduel est évacué avec 1'acide fluorhy-
drique au travers des filtres 60. '

La courbe en traits pleins de la figure 8 montre, a titre
d'exemple, une variation progressive de température que
permet d'obtenir l'invention. En amont de la premiére zone,

les gaz chauds commencent a augmenter la température de UO,F,
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qui arrive généralement & 500°C environ. On voit gu'une
température des gaz proche de 700°C est atteinte dés la fin
de la premiére zone et qu'elle croit ensuite réguliérement
jusqu'a 750°C environ, au milieu de la troisiéme zone. Gréce
a la régulation dans la seconde zone, ou lt'apport de chaleur
peut &tre particuliérement important, on évite 1la chute de
température, indiquée par une ligne en traits mixtes,
difficilement évitable dans les appareils antérieurs. Au-dela
de la troisiéme zone, la température est maintenue aux
valeurs requises pour le passage progressif a 1'état d'UOz.
Dans la derniére zone, les gaz entrants (H2 et Hzo) sont
amenés a une température de gaz de 600°C environ, permettant
la réduction. On voit que la température reste partout
comprise dans 1l'enveloppe E.

Les températures seront généralement mesurées au milieu

de chague zone, comme indiqué par des points sur la figure 8.
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REVENDICATIONS

1. Procédé de conversion directe d'hexafluorure d'uranium
en oxyde d'uranium, suivant lequel on injecte de 1'hexafluo-
rure d'uranium UF6 et de la vapeur d'eau dans un réacteur et
on fait passer la poudre d'U02F2 obtenue dans et le long d'un
four tubulaire muni de moyens de chauffage, & contre-courant
d'une amenée de vapeur d'eau et d'hydrogéne, suivant lequel
on commande indépendamment la quantité de chaleur apportée
dans au moins cing zones successives du four de facon a
amener la température des gaz dans une zone d'entrée dans le
sens de circulation de la poudre & une valeur comprise entre
570°C et 700°C, a provoguer une croissance de la température
jusqu'a une valeur maximale comprise entre 730°C et 800°C qui
est atteinte dans la troisiéme zone ou au-dela et a provogquer
une décroissance progressive de température Jjusqgu'a la
derniere zone, ou on améne par chauffage 1'hydrogéne & une
température suffisante pour réduire les oxydes supérieurs en
UOz.

2. Procédé selon la revendication 1, caractérisé en ce
gue l'on injecte de l'azote concentrigquement entre 1'hexa-
fluorure et la vapeur d'eau et en ce gqu'on ajuste les débits
relatifs d'hexafluorure d'uranium, d'azote et de vapeur d'eau
de fag¢on que la réaction de formation d'U02F2 se produise au-
dela de l'extrémité d'une buse d'injection centrale d'hexa-
fluorure.

3. Procédé selon la revendication 1 ou 2, caractérisé en
ce qu'on fractionne le four en six zones successives et en
ce qu'on amene la température & sa valeur maximale dans la
troisiéme zone dans le sens de circulation de la poudre.

4. Procedé selon la revendication 1, 2 ou 3, caractérisé
par une étape préliminaire d'établissement d'un modele de
correspondance entre la température mesurée dans chague zone
a l'intérieur du four, généralement dans lraxe, et 1la
température correspondante contre la paroi du four, la

quantité de chaleur apportée par des résistances électriques
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dans les zones successives é&tant alors commandée pour
asservir les températures mesurées contre la paroi a des
valeurs permettant de respecter le profil de température
recherché dans le four, & partir du modéle.

5. Procédé selon la revendication 1 ou 2, caractérisé en
Ce qu'on maintient dans lesdites zones un profil de tempéra-
ture tel que UO,F, soit transformé en UO3 au plus tard a
la sortie de la seconde zone a partir du réacteur.

6. Dispositif de conversion directe d'hexafluorure
d'uranium en oxyde d'uranium, comprenant, en succession

- un réacteur muni de moyens d'introduction d'UFg,
de vapeur d'eau et d'azote destiné a provoqguer la formation
de UO,F, par hydrolyse,
~ un four tubulaire tournant de pyrohydrolyse

destiné a transformer UO,F, en oxyde d'uranium, muni de
moyens de chauffage,

caractérisé en ce que le four est constitué d‘au moins
cing zones successives munies de moyens de chauffage indépen-
dants, permettant de maintenir les zones du four a des
températures différentes, des moyens de mesure de température
dans chaqgue zone et des moyens d'asservissement des tempéra-
tures par commande des moyens de chauffage.

7. Dispositif selon la revendication 6, caractérisé en
ce que les moyens d'introduction comprennent un injecteur a
trois buses concentriques reliées respectivement & des
arrivées d'UF6, d'azote et de vapeur d'eau, l'azote étant
injecté entre l'UF6 et la vapeur d'eau.

8. Dispositif selon la revendication 6 ou 7, caractérisé
en ce que le réacteur (12) contient des blocs de filtres (60)
de retenue de matiére solide, reliés & une évacuation vers
une installation de traitement extérieur.

9. Dispositif selon la revendication 8, caractérisé en
Cce que lesdits blocs de filtres (60) sont munis de moyens
de décolmatage alterné par circulation d'azote & contre
courant.

10. Dispositif selon la revendication 8 ou 9, caractérisé
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en ce que des filtres de sécurité (66) sont interposés entre
les filtres (60) placés dans le réacteur et 1'installation
de traitement des gaz.

11. Dispositif selon la revendication 10, caractérisé par
des moyens de mesure de pression en amont et en aval des
filtres de sécurité, reliés & des moyens de détection
d'endommagement des filtres contenus dans le réacteur.

12. Dispositif selon 1'une gquelconque des revendications
7 a 11, caractérisé en ce que le réacteur est placé dans un
caisson (26) de calorifugeage et en ce que des moyens de
ventilation (30) sont prévus pour faire circuler de 1l'air
dans l'espace compris entre la paroi du réacteur et celle du
caisson et sur des résistances chauffantes (28) destinées a
commander la température du réacteur.

13. Dispositif selon la revendication 12, caractérisé en
ce que le £G4t du four est muni de moyens de chauffage consti-
tués par des résistances chauffantes (82) insérables et
enlevables a travers le calorifugeage par déplacement
transversal a l'axe du four, placées par exemple au-dessus
et au-dessous du fdt.

14. Dispositif selon 1'une quelcongue des revendications
6 & 12, caractérisé en ce que le réacteur et des moyens de
conditionnement de la poudre d'oxyde sont montés sur des
moyens permettant de les déplacer le long de l'axe du four
et sont reliés au four par des moyens d'étanchéité comportant
des joints accessibles aprés déplacement du réacteur ou

déplacement des moyens de conditionnement.
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