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1 INTCODUCTION - DESCRIPTION DES EXTRACTEURS DOLLFUS-ROBATEL

On a essaye, a Fontenay-aux-Roses, un extracteur centrifuge du type

Dollfus-Robatel. /', /2/

Ces extracteurs sont a contre-courant et a etages individualises. IIs sont
composes essentiellement d'un bol cylindrique tournant et d'un fDt central fixe muni
de disques agitateurs (figure 1). Dans le bol cylindrique sont empRees des pieces
circulaires standard formant un cloisonnement dans des plans perpendiculaires a
I'axe. Chaque etage comporte un compartiment annulaire de decantation precede d’une
gorge annulaire de melange. Dans cette derniere plongent les disques agitateurs,
dont le r6le est double : brassage energique des liquides et freinage des 1liquides,
ce qui assure leur pompage, et leur circulation, Dans le compartiment de decantation
le niveau de 1l'’interphase est stabilise par un jeu de deversoirs circulaires. La
phase legere continue son chemin vers 1l'etage suivant alors que la phase lourde
retourne par des canaux menagfs entre le bol et les etages, vers 1l'etage precedent.

On a done bien realise une circulation a contre-courant.

lies disques fixes sont interchangeables, ce qui permet d’en faire varier le
diametre ou la forme. Les deversoirs sont calcules au depart pour un certain domaine
de rapports de densites. Cependant, pour des appareils do dimensions suffisantes,

ils sont egalement interchangeables.

Au sujet des temps de sejour dans les extracteurs centrifuges, DOLLFUS /5/ a
demontre que, pour 2 appareils de debit egal, imprimant aux phases des accelerations
y et y' les temps de sejour t et t' etaient lies par la relation
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Par exemple, si y = g (acceleration de la pesanteur; cas du melangeur-

decanteur) et y' = 500 g , on trouve que

L'eixtracteur essaye a Fontenay-aux-Roses avait les caracteristiques
suivantes (figure 2)

- N.ombre d'etages : 8

- Vitesse de rotation pouvant varier entre 1000 et 5000 tours.mn
- Diametre exterieur du bol tournant : 160 mm (acceleration peripherique

maximale : 2200 g)



- Volume de retention : 950 ml. environ
- Debit maximum 80 1,h ! environ

. .. ; phase lourde
- Deversoirs de phases calcules pour des rapports de densite p~gg legere

compris entre 1,20 et 1,35
- Montage pendulaire, la partie moteur-accouplement etant situee au-dessus
de 1l'extracteur, et sdparee de ce dernier par des dalles de protection

biologique.

Pour tous les essais effectues on a utilise comme solvant du tributyl-
phosphate (TBP) dilue a 30 % dans dudodecane, et comme phases aqueuses des

solutions nitriques chargees ou non en nitrate d:uranyle.

2. FONCTIONNEMENT HYDRODYNAMIQUE

Les premiers essais avec des disques agitateurs plans ont donne des resultats
decevants : entrainements de phase aqueuse dans le solvant pouvant atteindre 2 %.
On a ensuite muni les disques d'un dispositif anti-projections (une ardte verticale

circulaire) qui a reduit considerablement les entrainements.

- On a trouve alors des plages de fonctionnement ou les entrainements de phase

aqueuse dans le solvant sont inferieurs a ! °/o0 (figures 3 et 4).

- II n'y a jamais dlentrainement de solvant dans la phase aqueuse.

3. ESSAIS D'EXTRACTION ET DE REEXTRACTION D'URANIUM (Tableau 1).

On a fait wvarier les parametres suivants

- Concentration en uranium de 1l'alimentation,
- rapport de debit gigegiggg )

- debit total,

- Vitesse de rotation.

Les essais des series 2 a 5 ont ete effectues avec un rapport de debit
tel que le solvant charge titre toujours 90 g.l * en uranium.

On voit qu'avec les alimentations a 90 et 180 g.l ! en uranium on a pu,

sans precautions particuli“res, obtenir des raffinats titrant entre 0,1 et 0,5 mg.1

en uranium. On constate 1l'influence nefaste de 1'augmentation de la vitesse de



rotation et 1'influence favorable de 1!augmentation du debit total.

Avec les alimentations a 400 g,l1 *, on voit qu'il a fallu, pour obtenir les

memes resultats, rendre etanche 1l'empilement des etages, au moyen de joints plats
minces en polyethylene ou en polytatrafluorothylene entre etages (epaisseur des

joints de 0,05 a 0,2 mm.).

Ces resultats, comme ceux de la serie 1, mottent en evidence 1l'existence
de petites fuites de phase aqueuse riche provenant des etages proches de 1l*ali-
mentation, remontant jusqu'a la sortie du raffinat, et polluant ce dernier. Ces
fuites sont favorisees par 1l'augmentation de la vitesse de rotation; leur dilution
augmente avec le debit de phase aqueuse, ce qui explique les variations d'efficacite

constatees lorsqu'on fait varier ces parametres.

Les essais de la serie 1, realises sans joints inter-etages, montrent que
I'appareil possede, dans ces conditions, un nombre d'etages theoriques de 1'ordre

de 7.

Pour les autres essais, il est difficile de parler d’etages theoriques
puisqu'un appareil d'extraction possedant 4 etages theoriques donnerait un raffinat

titrant moins de 0,1 mg.l *, concentration en-dessous de laquelle on ne possede pas

de methode de mesure,

II est preferable de parler du rendement de 1l'extraction. On voit qu'il est
superieur a 99,999 % lorsqu'on a choisi correctement les conditions de fonction-

nement.

En reextraction, on constate (essris des series 6 et 7) que les augmentations
de vitesse et de debit ont un effet favorable, I'appareil possedant un nombre

d'etages theoriques d'environ 6.

4, REEXTUACTIONS UEDUCTniCES DE CEIUUM (IV). (Tableau 2)

Pour etudier la possibilite d'utiliser un extracteur centrifuge pour des
reextractions reductrices de plutonium, on a simule le solvant charge en Pu(IV) par
du solvant charge en Cc(IV). Le reducteur, introduit aux etages 4 et 8 (numeros
croissants dans le sens de progression du solvant) etait du nitrate uraneux stabi-
lise par do l'hydrazine. On a utilise un exces de reducteur dans les deux essais

realises.

cer/ .



ler essai : avec 2,13 fois la quantite d' U(IV) necessaire
2erae " . avec 1,64 fois la quantite d' U(IV) necessaire.

Le fonctionnement hydrodynamique est reste satisfaisant, bien que les

A solvant . .
rapports de debit aient ete tres differents de ceux des extrac-
phase aqueuse
tions d'uranium (de 1’ordre de 10 pour les etages 5 a 0, de 30 pour les etages

1 a 4).

Les resultats obtenus ont montre qu'un excé&s de reducteur etait necessaire,
car avec 2,13 et 1,64 fois la quantite stoechiometrique de reducteur, le solvant

titrait a la sortie de I’appareil, respectivement 16 mg.l * et 195 mg.l en

cerium.

II se peut que le brassage energique des solutions ait favorise la reoxy-
dation par 1l’air d'une partie de I'uranium (IV). II faut egalement noter que les
temps de sejour de la phase organique n’'etaient que de 3 secondes par etage (soit

moins de 30 secondes au total).

Ces resultats devront done etre precises avec du plutonium.

5. ESSAIS AVEC FORMATION DE FRECIPITES.

On a voulu connaitre le comportoment de I'appareil dans le cas de formation
de precipites a partir du zirconium de fission et des produits de degradation du
solvant. Les essais ont ete realises de maniere a ce qu'une grande quantite de ces
solides se forme en un temps relativement court. Pour cela, I'appareil a ete
alimente avec les phases suivantes

HNO 2,1 N
J -1
Phase aqueuse Zr 0,3 g.1
Debit 7,31.h"1 2

TBP 30 ¥ - Dodecane
- Phase organique HDBP 1,36 g.1”1 (3,85.10-3 M)
H MBP 0,15 g.1-1 (0,97.10”73 M)
2

La vitesse de rotation etait de 2500 tours.mn \

On a fait deux essais, le premier d'une duree de 13 heures 30 minutes avec
une interruption, le second de 24 heures sans interruption. On a constate, pour
les deux essais, qu'une faible quantite de precipites s'evacuait avec la phase

aqueuse et quo le solvant sortait plus emulsionne que normalement.

-0»/...



Pour le second essai, les entrainements de phase aqueuse dans le solvant
sont passes progressivement de 0,01 % a 0,4 %. Leur augmentation de plus en plus

rapide en fin drexperience permet de penser que l'on etait proche de 1'engorgement

Le demontage de 1'extracteur a montre, pour les deux essais, que I’'appareil
avait accumule du precipite. Sa quantite decroissait depuis 1l'etage d'entree jusqu'a
l'etage de sortie de la phase aqueuse. Le volume des solides accumules lors du

second essai etait d'environ 500 ml (pour un volume de retention total de 950 ml).

Ces resultats different de ceux obtenus avec un autre extracteur de m@me
type, mais de debit beaucoup plus eleve : 1500 1.h *. Avec ce dernier appareil,
un essai de courte duree avait montre que les precipites semblaient slevacuer avec

la phase aqueuse. /3/

II faut noter que les conditions d'encrassemont ont ete extrOmement severes
les concentrations en acides mono-et dibutylphosphorique correspondent a une degra-
dation du solvant dans des extracteurs a temps de sejour eleve, ou a 1l'accumulation

de precipite qui pourrait resulter de plusieurs mois de fonctionnement

De plus, on ne peut exclure que les faibles diametres des canaux de circu-
lation aient empSche 1l'entrainement des solides avec la phase aqueuse, Ce dernier

inconvenient pourrait ne pas exister pour des appareils industriels plus gros.

CONCI.US T OIN .

a) Pour des schemas d'extraction a 400 g.l1 en uranium, on a mis en evidence
la necessite d'une tres grande etancheite entre les etages, afin de supprimer des

fuites permettant aux phases aqueuses chargees de polluer les raffinats. Cette
etancheite n'est pas necessaire avec les alimentations a ISO g.1 * en uranium.

On a pu obtenir, dans tous les cas, des raffinats titrant entre 0,1 et
0,5 mg.1 * en uranium.

Pour des appareils devant traiter des solutions tres radioactives, il faut
eviter d'avoir recours a des joints d'etancheite en un polymere quelconque, Il
faudra plutot obtenir une etancheite metal-sur-metal, done veiller a la finition
des portees entre etages. D'autre part, un calcul fait en admettant que les fuites
sont proportionnelles au perimetre du bol tournant et que leur dilution dans la

phase aqueuse est responsable de la pollution des raffinats, mnntre que 1'uti-

(v g



lisation dlappareils de gros diametre devrait sensiblement diminuer I’'effet de la

pollution par fuites. /4/

b) Les reextractions reductrices de cerium (IV) ont montre quo la quantite de

reducteur a utiliser devait Stre au moins de 2 fois la quantite stoechiometrique.

Des essais avec du plutonium seront plus probants, Le fonctionnement hydrodynamique

a ete correct avec des rapports de debit . == === ————- allant jusqu'a 29, done
phase aqueuse

peut permettre la mise en oeuvre de schemas de recxtraction concentrant le pluto-

nium.

c) Essais avec formation de precipites : Dans ce petit appareil, seule une
faible proportion des solides accompagne la phase aqueuse, la majeure partie ayant
tendance a s'accumuler dans I'appareil. Dans des conditions severes, correspondant

a des temps de sejour eleve, 1l'extracteur a cependant pu fonctionner correctement.

L'appareil decrit ici est actuellement installe a I'Atelier Pilote de

Marcoule, o0il il sera essaye au premier cycle d extraction.

Un autre extracteur identique doit etre utilise A I'usine de Marcoule pour

l'etude de la reextraction reductrice du plutonium.

Une batterie de 3 extracteurs industriels de gros debit est montee au Centre
du Bouchet. Elle doit permettre d'obtenir, entre autres, des donnees sur les risques
do pollution par fuites entre etages et sur le fonctionnement en serie pour un cycle

complet : extraction, lavage, reextraction,

Enfin, un extracteur d'un debit d'environ 200 1l.h 1 doit S§tre essaye a

Fontenay-aux-Roses. Il doit permettre d'examiner differentes solutions au probleme
de 1'etanclieite des etages, d'effectuer des essais d'encrassement et d'evacuation

de precipites, et d'etudier les temps de reponse a des perturbations.
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L = Phase lourde

| = Phase legere

e = Emulsion ~ A

s , ; e n " ee Sortie Sortie
E3 partie mobile Ehndg% pﬁﬂ e phase phase
W 1 partie fixe legere lourde legere lourde

1 _ Gorge de melange. 2 Gorge de decantation. 3_ Disque agitateur.

FIG. 2._ EXTRACTEUR CENTRIFUGE 8 ETAGES
( Version pendulaire )



A 0 +A =38 l.h

‘- 0+A 49 L.h

A

oJ ( tours .min )

Fig. 3-Fonctionnement hydrodynamique de Il'extracteur

avec disques agitateurs a arete circulaire.
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A 0+A 35 L.h
-h 0+ A 55 L.h
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v (tours. min )

Fig. A Fonc-tionnement hydrodynamique de L'extracteur

avec disques a arete circulLaire.



Tablaau I ES55AI5 DE L'EXTRACTEUR CENTRIFUGE O5GN-ROBATEL

Extraction de I'uranium par du TBP & 30 $%

. Phase d'alimentation . Vitesse de Pertes en U
Essal Concentrations Debits rotation dans la phase 6puisébe Etages
N £ .min-1 theoriques
U g.1-1 HNO3 N A 1.h-1.0 1.h-1 g ng. P71 ppm
il 35 0,5 22 13 0,6 1500 170
2500 220 7
2 90 2 7,5 17,5 ! 1 500 2 22
17,5 17,5 1 2500 0,7 8
17,5 17,5 1 4000 51 566
37,5 37,5 ! 1 500 0,1 l
37,5 37,5 ! 2500 0,3 3
3 1 80 2 12 23 2 1500 0,6 3
12 23 2 2500 2,4 13
15 30 2 1 500 0,2 1
15 30 2 2500 0,5 3
4 400 2 7 31 4,4 1 500 10-30 25-75
7 31 4,4 2500 40-65 100-160
9 40 4,4 1500 12 30
9 40 4,4 2500 24 60
5 400 2 7 31 4,4 1500 0,2 0,5
avec joints 2500 0,2-0,4 0,5-1
d'£tanch6it6 4000 22 55
2. R6extraction par 1'acide nitrique (,01 N
6 70 0,2 20,6 14,4 0,7 2000 17 243 5,7
20,6 14,4 4000 29 413 5,4
7 82 0,3 32,3 22,71 0,7 3000 6 195 b
32,3 22,7 0,7 4000 7 207 b
32,3 22,7 0,7 5000 3 36 6,3
43 30 0,7 4000 5,8 70 b
43 30 0,7 -5000 3,5 43 6,1



TBP. 30% Dodecane

S U (vij 58,7 g1 Phase agq.
olvant Ce (1v) 7,83 g.1°"
(Iv) 7,83 ¢ Debit A, + A2
Debit 0
Debit
a,
uav) 129 g.I11
uwy 8 g.I
H + 1,3 N
N2 3 M
Debit 8
Ao
v ol vant
Debit 0
Essai 4 Az 0 0 _ 0 Ce (mg.ri)
A2 Aj+ A2 dans le solvant

n’ (I-h-) (1.h-1) (1.h%) (etages 5d 8) (etages 16 k) de sortie
1 3 1,7 43,5 25,6 9,3 16

2 2,11, 1A9 43,5 29,2 11,9 195

Tableau //. _ Reextractions selectives de Cerium (1v)



