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PROCEDE DE PRECIPITATION D’UN OU PLUSIEURS SOLUTES

DESCRIPTION

DOMAINE TECHNIQUE

L’invention a trait à un procédé de 

précipitation d’un ou plusieurs solutés contenu(s) dans 5

une phase liquide.

Elle trouve application dans le traitement 

et le recyclage des combustibles nucléaires usés, où 

elle présente un intérêt tout particulièrement pour la 

préparation oxalique des actinides pouvant se situer en 10

aval d’un procédé de traitement des combustibles 

nucléaires, notamment en vue de récupérer l’uranium et 

le plutonium actuellement présents dans les 

combustibles usés.

Plus précisément, le procédé de traitement 15

des combustibles nucléaires usés peut comprendre, après 

les étapes classiques de dégainage et de dissolution 

dans de l’acide nitrique concentré, plusieurs cycles de 

purification, et notamment trois cycles, à savoir :

− un premier cycle qui vise à décontaminer 20

conjointement l’uranium et le plutonium vis-à-vis de 

deux actinides(III), l’américium et le curium, ainsi 

que de la majeure partie des produits de fission, et à 

réaliser une partition de l’uranium et du plutonium en 

deux flux ; et25

− deux cycles complémentaires, dénommés 

respectivement « deuxième cycle uranium » et « deuxième 

cycle plutonium » et qui visent à purifier séparément 

l’uranium et le plutonium après leur partition.
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Le plutonium ainsi isolé est ensuite soumis 

à une étape de précipitation oxalique, pour donner un 

précipité d’oxalate de plutonium Pu(C2O4)2, lequel 

précipité peut être ensuite transformé en oxyde de 

plutonium.5

Une des difficultés des procédés de 

précipitation, et en particulier du procédé de 

précipitation oxalique, réside dans la nature collante 

du précipité, dont une partie peut adhérer aux parois 

du réacteur, dans lequel la réaction de précipitation 10

est mise en œuvre.

Les procédés de précipitation mis en œuvre 

dans l’art antérieur peuvent être réalisés dans de 

nombreux types de réacteurs.

Des réacteurs de conception simple peuvent 15

être des réacteurs du type cristallisoir et des 

réacteurs du type vortex.

Les réacteurs du type cristallisoir 

reposent sur le principe d’une augmentation progressive 

de la sursaturation de la solution de précipitation 20

engendrant une cristallisation du soluté à précipiter, 

ce type de réacteur fonctionnant classiquement selon un 

mode discontinu, ce qui limite leur utilisation dans 

l’optique de réaliser une précipitation à l’échelle 

industrielle. Pour pallier cet inconvénient, une 25

solution consiste à multiplier les réacteurs et à les 

faire fonctionner en parallèle et en décalé.

Les réacteurs du type Vortex, tels que 

définis, par exemple, dans US 395,988 et US 4,464,341, 

sont constitués classiquement d’un récipient en verre, 30

dont le contenu est agité par la rotation d’un barreau 
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intérieur, qui crée un vortex à la double fonction de 

confiner, au sein d’une phase aqueuse, le précipité 

éloigné des parois en verre et de garantir un temps de 

séjour suffisant pour autoriser la croissance des 

grains du précipité, afin de le rendre moins collant. 5

Toutefois, ces réacteurs sont sujets à des 

encrassements périodiques et il est difficile de 

prévoir pour ceux-ci la garantie d’un régime sous-

critique lorsqu’on veut augmenter les dimensions de ces 

réacteurs.10

Des réacteurs de conception plus complexe 

ont également été envisagés, parmi lesquels on peut 

citer les réacteurs dits « à colonne pulsée », tels que 

décrits dans FR 2905283, mettant en œuvre un système à 

contre-courant pulsé et un confinement du précipité par 15

une phase organique dans une colonne à garnissage 

interne, avec toutefois les limitations suivantes :

*l’utilisation d’un garnissage interne pour 

la colonne nécessaire à l’établissement du cisaillement 

et à la rencontre des réactifs augmente de manière 20

importante la surface exposée au précipité, ce qui peut 

engendrer, malgré tout, l’adhésion du précipité à la 

surface exposée, sauf à revêtir systématiquement la 

surface du garnissage par des matériaux très 

hydrophobes ;25

*l’utilisation d’un système à contre-

courant pulsé crée des zones mortes dans la colonne, où 

les gouttes peuvent venir adhérer au garnissage de la 

colonne, générant ainsi un dépôt de précipité.
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Il subsiste donc un besoin pour un procédé 

de précipitation d’un ou plusieurs solutés ne 

présentant pas les inconvénients suivants :

-l’adhérence du précipité formé aux parois 

du réacteur, générant à terme un encrassage de celui-5

ci ;

-l’obligation de revêtir les parois du 

réacteur d’un revêtement hydrophobe pour limiter 

l’adhérence du précipité sur celles-ci ;

-l’apparition de zones mortes dans le 10

réacteur de précipitation à l’origine de l’encrassage 

du réacteur dans ces zones.

EXPOSÉ DE L’INVENTION

Ainsi, l’invention a trait à un procédé de 

précipitation d’au moins un soluté dans un réacteur15

comprenant :

a) une étape de mise en contact en co-

courant dans un réacteur d’une première phase liquide 

comprenant le soluté, d’une deuxième phase liquide 

comprenant un réactif de précipitation du soluté, 20

moyennant quoi l’on obtient un mélange comprenant, en 

suspension, des particules de précipité, et d’une 

troisième phase liquide constituant une phase 

dispersante pour ledit mélange ;  et

b) une étape de fluidisation par la 25

troisième phase du mélange mentionné à l’étape a).

De par la nature de ses étapes, le procédé 

de l’invention présente les avantages suivants :

30
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-l’absence d’adhérence du précipité aux 

parois du réacteur grâce au confinement du mélange 

comprenant les particules de précipité par une 

troisième phase liquide et la fluidisation du mélange 

par cette même troisième phase liquide qui empêche 5

toute stagnation de ces particules au niveau des parois

et permet un rebond des gouttes renfermant lesdites 

particules à la surface des parois ;

-la possibilité de régler au mieux le temps 

de séjour du mélange dans le réacteur, grâce à la 10

souplesse du régime de fluidisation (en jouant 

notamment sur le débit de la troisième phase liquide, 

pour obtenir une précipitation optimale du soluté), ce 

temps de séjour pouvant être choisi de sorte à obtenir 

des grains de précipité de taille importante, moyennant 15

quoi ils n’adhèreront pas aux parois du réacteur ;

-une grande souplesse de mise en œuvre avec

la possibilité d’adapter le procédé en fonction du ou 

des solutés que l’on souhaite précipiter par le choix 

approprié d’une deuxième phase liquide et d’une 20

troisième phase liquide, dès lors qu’elles souscrivent 

aux critères de l’invention.

Comme mentionné ci-dessus, le procédé de 

l’invention comprend une première étape a) consistant à 

mettre en contact en co-courant dans un réacteur une 25

première phase liquide comprenant le soluté, une 

deuxième phase liquide comprenant un réactif de 

précipitation du soluté, moyennant quoi l’on obtient un 

mélange comprenant, en suspension, des particules de 

précipité, et une troisième phase liquide constituant 30

une phase dispersante pour ledit mélange.
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Avantageusement, la première phase liquide 

et la deuxième phase liquide sont miscibles entre 

elles, tandis que la troisième phase liquide est 

immiscible avec le mélange comprenant la première phase 

liquide et la deuxième phase liquide.5

On précise que par co-courant, on entend 

que la première phase liquide, la deuxième phase 

liquide et la troisième phase liquide circulent dans le 

même sens, ce qui implique qu’elles soient injectées 

dans le réacteur selon un mode qui permette cette 10

circulation à co-courant.

Ainsi, d’un point de vue pratique, dans le 

cas notamment où la densité du mélange de la première 

phase liquide et de la deuxième phase liquide est 

supérieure à celle de la troisième phase liquide, la 15

première phase liquide, la deuxième phase liquide et la 

troisième phase liquide peuvent être injectées dans un 

réacteur, par exemple, au niveau d’une partie 

inférieure de celui-ci, cette partie inférieure 

constituant une zone d’injection. Par exemple, l’entrée 20

de la première phase liquide et l’entrée de la deuxième

phase liquide peuvent être disposées à la même hauteur 

de la zone d’injection et situées en vis-à-vis, 

moyennant quoi, lors de l’injection simultanée de ces 

deux phases, la mise en contact de ces deux phases est 25

instantanée formant ainsi spontanément un mélange 

comprenant, en suspension, les particules de précipité. 

Quant à la troisième phase liquide, selon cette 

configuration, l’entrée de cette dernière peut être 

située, dans la zone d’injection à une hauteur 30
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inférieure de celle des entrées de la première phase 

liquide et la deuxième phase liquide.

Dans le cas où la densité du mélange de la 

première phase liquide et de la deuxième phase liquide 

est inférieure à la densité de la troisième phase 5

liquide, la première phase liquide et la deuxième phase 

liquide et la troisième phase liquide peuvent être 

injectées dans un réacteur, par exemple, au niveau 

d’une partie supérieure de celui-ci, cette partie 

supérieure constituant une zone d’injection. Par 10

exemple, l’entrée de la première phase liquide et 

l’entrée de la deuxième phase liquide peuvent être 

disposées à la même hauteur de la zone d’injection et 

situées en vis-à-vis, moyennant quoi, lors de 

l’injection simultanée de ces deux phases, la mise en15

contact de ces deux phases est instantanée formant 

ainsi spontanément un mélange comprenant, en 

suspension, les particules de précipité. Quant à la 

troisième phase liquide, selon cette configuration, 

l’entrée de cette dernière peut être située, dans la 20

zone d’injection, au-dessus des entrées de la première 

phase liquide et la deuxième phase liquide.

L’injection de la première phase liquide, 

de la deuxième phase liquide et de la troisième phase 

liquide peut être effectuée en mode continu ou encore 25

en mode semi-continu, ce qui signifie, pour ce dernier 

cas, que l’une au moins des phases liquides 

susmentionnées est injectée en mode continu et une au 

moins des phases liquides susmentionnées est injectée 

en mode discontinu (par exemple, par injection 30

périodique du type créneau, type rampe ou type Dirac).
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On précise que, par phase dispersante, on 

entend que la troisième phase liquide est apte à faire 

en sorte que le mélange formé par la mise en contact de 

la première phase liquide et de la deuxième phase 

liquide au sein duquel du précipité est formé soit 5

dispersé sous forme de gouttes au sein de la troisième 

phase liquide, cette troisième phase liquide étant

généralement choisie de sorte à être immiscible avec le 

mélange résultant de la première phase liquide et la 

deuxième phase liquide.10

L’étape de mise en contact a) est effectuée 

classiquement par injection d’une première phase

liquide, d’une deuxième phase liquide et d’une 

troisième phase liquide dans une zone du réacteur 

spécifique, par exemple, une partie inférieure dudit 15

réacteur (dite zone d’injection) ou une partie 

supérieure dudit réacteur, sachant que le débit 

d’alimentation pour la troisième phase liquide doit 

être, de préférence, supérieur à celui de la première 

phase liquide et/ou de la deuxième phase liquide, pour 20

que la troisième phase liquide puisse assurer la 

fluidisation du mélange résultant de la première phase 

liquide et de la deuxième phase liquide.

Qui plus est, le choix d’un tel débit 

d’alimentation pour la troisième phase liquide va 25

permettre, en outre, aux grains de précipité formés par 

réaction entre la première phase et la deuxième phase 

liquide de ne pas adhérer aux parois du réacteur.

Lors de la mise en œuvre de l’étape a),

comme déjà mentionné ci-dessus, la première phase 30

liquide et la deuxième phase liquide vont réagir entre 
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elles pour former un mélange comprenant un précipité du 

soluté, lequel mélange va être entraîné par la 

troisième phase liquide en régime de lit fluidisé 

(correspondant à l’étape b) susmentionnée et dénommé 

également fluidisation).5

On précise que, par fluidisation, on entend 

le fait de mettre en suspension des gouttes chargées de

particules de précipité formées dans un écoulement 

fluide ascendant, lesdites gouttes chargées de 

particules constituant le lit fluidisé, l’écoulement 10

fluide ascendant étant constitué par la troisième phase 

liquide.

De l’utilisation d’un régime de lit 

fluidisé découle notamment une augmentation de taille 

de ces particules, ce qui permet d’éviter une adhérence 15

de ces particules aux parois, en plus du fait que cette 

adhérence est également empêchée grâce au confinement 

généré par la troisième phase liquide.

Outre les étapes a) et b), le procédé peut 

comprendre une étape de sédimentation du mélange issu 20

de l’étape b), cette étape de sédimentation pouvant 

être réalisée par simple décantation, cette étape de 

sédimentation pouvant être suivie d’une étape de 

recueil dudit précipité.

L’étape de recueil peut être typiquement 25

réalisée en soutirant les particules de précipité ayant 

sédimenté. Ce recueil peut être suivi d’opérations de 

séparation solide-liquide du type filtrations,

centrifugations ou autres, de sorte à débarrasser les 

particules de précipité de la phase liquide susceptible 30

d’avoir été soutirée avec elles, ainsi que d’opérations 
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de lavage et/ou de séchage.

Le procédé de l’invention peut comprendre, 

en outre, une étape de recyclage de la troisième phase 

liquide, qui peut être réinjectée au niveau de la zone 

d’injection mentionnée ci-dessus.5

Le procédé de l’invention est, 

avantageusement, mis en œuvre, notamment dans le cas où 

la densité du mélange de la première phase liquide et 

de la deuxième phase liquide est supérieure à celle de 

la troisième phase liquide, dans un réacteur à lit 10

fluidisé d’axe principal vertical comprenant :

-une partie inférieure (dite, également, 

partie basse) dévolue à l’injection de la première 

phase liquide, la deuxième phase liquide et de la 

troisième phase liquide ;15

-une partie intermédiaire (dite, également, 

partie centrale) dévolue à la fluidisation du mélange 

résultant de la première phase liquide et de la 

deuxième phase liquide par la troisième phase liquide ; 

et20

-une partie supérieure (dite, également, 

partie haute) dévolue à la sédimentation du précipité 

formé.

A l’inverse, dans le cas où la densité du 

mélange de la première phase liquide et de la deuxième 25

phase liquide est inférieure à celle de la troisième 

phase liquide, le procédé peut être, avantageusement, 

mis en œuvre dans un réacteur à lit fluidisé d’axe 

principal vertical comprenant :
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-une partie supérieure (dite, également, 

partie haute) dévolue à l’injection de la première 

phase liquide, la deuxième phase liquide et de la 

troisième phase liquide ;

-une partie intermédiaire (dite, également, 5

partie centrale) dévolue à la fluidisation du mélange 

résultant de la première phase liquide et de la 

deuxième phase liquide par la troisième phase liquide ; 

et

-une partie inférieure (dite, également, 10

partie basse) dévolue à la sédimentation du précipité 

formé.

Lorsque le procédé de l’invention est dédié 

à la précipitation oxalique des actinides, notamment 

dans le cadre du traitement de combustibles usés, le 15

précipité formé dans le cadre de ce procédé est un 

précipité d’oxalate d’actinide(s).

Dans ce cas de figure :

-la première phase liquide est, 

classiquement une solution aqueuse comprenant, comme 20

soluté, au moins un élément actinide (cette solution 

étant dénommée ci-après « solution d’actinide(s)) ;

-la deuxième phase liquide est, 

classiquement, une solution aqueuse comprenant un 

réactif de précipitation du ou des éléments actinides 25

présents dans la première phase liquide, ce réactif de 

précipitation étant l’acide oxalique (cette solution 

étant dénommée ci-après « solution oxalique ») ; et

-la troisième phase liquide est, 

classiquement, une solution organique comprenant un 30
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solvant organique immiscible avec la première phase 

liquide et la deuxième phase liquide, ce solvant 

organique pouvant être du dodécane ou du tétrapropylène 

hydrogéné (connu sous l’abréviation TPH).

La solution d’actinide(s) contient, 5

classiquement, le ou les actinides sous la forme de 

nitrate(s), vu que c’est sous cette forme que ces 

éléments sont généralement produits par les usines de 

traitement des combustibles nucléaires usés.

En particulier, lorsque le procédé de 10

l’invention s’inscrit dans le traitement des 

combustibles usés, les actinides concernés peuvent être 

l’uranium, le plutonium, le neptunium, le thorium, 

l’américium et/ou le curium.

En particulier, il peut s’agir d’uranium, 15

de plutonium, de neptunium, d’américium et/ou de 

curium, lorsque les précipités d’oxalates formés sont 

destinés à être transformés en un composé d’actinide(s) 

utile pour la fabrication de pastilles de combustibles 

nucléaires, du type oxyde, carbure ou nitrure.20

L’invention va être, à présent, décrit au 

regard du mode de réalisation particulier qui suit, ce 

mode de réalisation étant donné à titre illustratif et 

non limitatif.

BRÈVE DESCRIPTION DES DESSINS25

La figure 1 est un schéma illustrant un

réacteur approprié pour la préparation d’un précipité 

d’oxalate de cérium conformément au procédé de 

l’invention. 
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La figure 2 est un schéma illustrant en 

détail de la partie inférieure du réacteur (constituant 

la zone d’injection) illustré sur la figure 1.

Les figures 3 à 5 correspondent à des 

clichés pris au niveau de la partie intermédiaire du 5

réacteur (première partie verticale) pour différents 

modes de fonctionnements exposés dans l’exemple ci-

dessous.

EXPOSÉ DÉTAILLÉ DE MODES DE RÉALISATION PARTICULIERS10

EXEMPLE : Précipitation d’oxalate de cérium 

Pour réaliser des essais relatifs à la 

précipitation d’oxalate de cérium, on utilise le 

réacteur 1, qui est représenté schématiquement sur la 15

figure 1.

Ce réacteur en verre d’axe principal 

vertical se compose de trois parties :

-une partie inférieure 3 constituant la 

zone d’injection de la première phase liquide 20

consistant en une solution aqueuse comprenant du cérium 

sous forme de nitrate de cérium, de la deuxième phase 

liquide consistant en une solution oxalique et de la 

troisième phase liquide consistant en une solution 

organique de tétrapropylène hydrogéné, cette partie 25

inférieure étant représentée en vue de détail sur la 

figure 2 ;

-une partie intermédiaire 5 dévolue à la 

fluidisation du mélange en émulsion résultant de la 

première phase liquide et de la deuxième phase liquide30
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par la troisième phase liquide, cette partie 

intermédiaire consistant en un tube cylindrique

comprenant une première partie verticale 7 à section 

droite constante (de 15 mm de diamètre) qui présente 

une courbure 9 et une deuxième partie verticale 11 ;5

-une partie supérieure 13 dévolue à la 

récupération par sédimentation du précipité formé, 

consistant en un décanteur, dans lequel plonge 

l’extrémité ouverte de la deuxième partie verticale 11 

du tube constitutif de la partie intermédiaire du 10

réacteur.

Plus précisément, la partie inférieure, 

représentée en vue de détail sur la figure 2,  est 

constituée d’un tube cylindrique de section circulaire 

constante (de 15 mm de diamètre) fermé au niveau de son 15

extrémité inférieure 15.

Les réactifs, c’est-à-dire la solution 

organique de tétrapropylène hydrogéné (constituant la 

troisième phase liquide), la solution comprenant du 

cérium (constituant la première phase liquide) et la 20

solution oxalique (constituant la deuxième phase 

liquide), sont introduits dans cette partie inférieure 

via :

-une buse verticale 17 traversant 

l’extrémité inférieure du tube et alimentant la partie 25

inférieure du réacteur en solution organique via une 

vanne 18 ;

-deux buses 19 et 21 situées à mi-hauteur 

de la zone d’injection et diamétralement opposées l’une 

à l’autre, ces buses 19 et 21 étant constituées d’un 30

tube en verre horizontal en partant de son entrée et 
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finissant sous forme coudée au niveau de la sortie 

(correspondant à la partie de la buse qui pénètre dans 

la partie inférieure du réacteur), ces buses alimentant 

la partie inférieure du réacteur respectivement en 

solution oxalique et en solution comprenant du cérium.5

La partie inférieure 3 du réacteur est 

également munie, au niveau de son extrémité inférieure, 

d’une canule 23 permettant de purger le réacteur, cette 

canule étant reliée à une conduite 25 munie d’une vanne

27.10

La buse verticale 17 est reliée à un 

réservoir d’alimentation 29 en solution organique via 

une conduite 31 munie d’une pompe 33 permettant de 

régler le débit d’alimentation de la solution 

organique.15

Les buses 19 et 21 sont, quant à elles, 

respectivement reliées à un réservoir d’alimentation en 

solution oxalique 35 et un réservoir d’alimentation en

solution comprenant du cérium 37 via des conduites 39 

et 41 munies également de pompes 43 et 45 et de vannes 20

47 et 49, qui vont permettre de régler le débit 

d’alimentation de la solution oxalique et de la 

solution comprenant du cérium.

C’est dans cette partie inférieure du 

réacteur que se produit la mise en contact de la 25

solution oxalique et de la solution comprenant du 

cérium, ce qui entraîne la génération in-situ d’un 

précipité d’oxalate de cérium au sein d’un mélange de 

phases aqueuses issues de la première et deuxième 

phases liquides, ce mélange étant ensuite entraîné en 30

direction de la partie intermédiaire du réacteur via la 
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solution organique, qui confine ce mélange au sein de 

gouttelettes dispersées dans la solution organique.

Comme il ressort des figures 1 et 2, le 

réacteur ne comporte pas d’agitateur, le mélange des 

différentes phases étant assuré uniquement par les 5

débits d’alimentation de ce réacteur en ces différentes 

phases.

Comme évoqué ci-dessus, la partie 

intermédiaire consiste en un tube cylindrique vertical 

à section droite constante (de 15 mm de diamètre), qui 10

prolonge le tube constitutif de la partie inférieure du 

réacteur, sur une hauteur de 1 m (constituant ainsi une 

première partie verticale), au-delà de laquelle ce tube 

présente une courbure conduisant à une deuxième partie 

verticale dont l’extrémité plonge dans la partie 15

supérieure du réacteur, le tube conservant la même 

section sur toute sa longueur.

Enfin, la partie supérieure 13 du réacteur 

consiste en un décanteur  présentant une grille 51

permettant de forcer la coalescence des fines 20

(correspondant aux gouttelettes très fines) pouvant 

être entraînées par la solution organique pendant 

l’opération de décantation, une sortie 53 munie d’une 

vanne 55 dans sa partie inférieure rétrécie permettant 

l’évacuation du précipité et pouvant constituer 25

également une ligne de purge du décanteur et une sortie 

57 munie d’une vanne 59 permettant l’évacuation des 

eaux mères oxaliques. 

Dans sa partie supérieure, le décanteur 

comporte également une surverse 61 permettant à la 30



17

totalité de la phase organique d’être réacheminée vers 

le réservoir de phase organique 29 via une conduite 63.

Trois essais (respectivement A, B et C) ont 

été réalisés en condition de précipitation collante à 

partir d’une première phase liquide (une solution 5

aqueuse nitrate (1,5 N) de nitrate de cérium présentant 

une concentration de 24 g/L), une deuxième phase 

liquide (une solution aqueuse oxalique présentant une 

concentration de 0,7 mol/L) et une troisième phase 

liquide (une solution organique de tétrapropylène 10

hydrogène).

Le premier essai A est réalisé avec les 

débits de phases liquides suivants :

*0,4 L/h de nitrate de cérium (III) ;

*0,4 L/h d’acide oxalique ; et15

*100 L/h de TPH.

Sur le cliché représenté sur la figure 3

pris au niveau de la partie intermédiaire du réacteur 

(plus précisément, la première partie verticale avant 20

courbure), il est observé une distribution relativement 

monodisperse de gouttelettes (résultant du mélange de 

la première phase liquide et de la deuxième phase 

liquide), au sein desquelles il est possible de 

distinguer le précipité en formation.25

Le deuxième essai B est réalisé en 

diminuant le débit de phase organique par rapport à 

l’essai A, les débits respectifs des phases liquides 

étant les suivants : 

*0,4 L/h de nitrate de cérium (III) ;30

*0,4 L/h d’acide oxalique ; et



18

*80 L/h de TPH.

Sur le cliché représenté sur la figure 4 

pris au même niveau du réacteur que pour la figure 3, 

on observe l’apparition de macrogouttes, dans 5

lesquelles il est possible de distinguer le précipité 

en train de se déposer à l’intérieur de celles-ci.

Le troisième essai C est réalisé en 

diminuant encore le débit de phase organique par 10

rapport à l’essai B, les débits respectifs des phases 

liquides étant les suivants :

*0,4 L/h de nitrate de cérium (III) ;

*0,4 L/h d’acide oxalique ; et

*60 L/h de TPH.15

Sur le cliché représenté sur la figure 5, 

on observe que des macrogouttes commencent à se 

rassembler et à s’organiser pour former des amas de 

gouttes chargées de précipité. Ces amas, qui se forment 20

de manière cyclique, délimitent des zones espacées où 

se produit la précipitation. Ces amas ont classiquement 

une vitesse de déplacement par rapport à la solution 

organique plus faible que les macrogouttes et sont 

entraînés vers le haut selon un mode d’écoulement du 25

type piston pur.

Ce dernier mode est particulièrement 

intéressant car il permet d’obtenir un confinement 

stable des amas de précipité par la solution organique 

et un long temps de séjour dans le réacteur.30



19

Qui plus est, ce mode de fonctionnement 

permet d’absorber des débits d’alimentation en première 

phase liquide (celle comprenant du nitrate de cérium) 

relativement élevé. 

Ainsi, il a été déterminé pour des débits 5

d’alimentation en première phase liquide allant de 

200 mL/h à 1000 mL/h, les points de fonctionnement 

suivants pour l’apparition d’amas de précipité :

Débit 

d’alimentation en 

première phase 

liquide (en mL/h)

Débit 

d’alimentation en 

deuxième phase 

liquide (en mL/h)

Débit 

d’alimentation en 

troisième phase 

liquide (en L/h)

200 200 50-55

400 400 55-60

800 800 70-75

1000 1000 80-85

10
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REVENDICATIONS

1. Procédé de précipitation d’au moins un 

soluté dans un réacteur comprenant :

a) une étape de mise en contact en co-5

courant, dans un réacteur, d’une première phase liquide 

comprenant le soluté, d’une deuxième phase liquide 

comprenant un réactif de précipitation du soluté, 

moyennant quoi l’on obtient un mélange comprenant, en 

suspension, des particules de précipité, et d’une 10

troisième phase liquide apte à constituer une phase 

dispersante pour ledit mélange ;  et

b) une étape de fluidisation par la 

troisième phase du mélange mentionné à l’étape a).

15

2. Procédé selon la revendication 1, dans 

lequel la première phase liquide, la deuxième phase 

liquide sont miscibles entre elles, tandis que la 

troisième phase liquide est immiscible avec le mélange 

comprenant la première phase liquide et la deuxième 20

phase liquide.

3. Procédé selon la revendication 1 ou 2, 

dans lequel la première phase liquide et la deuxième 

phase liquide sont injectées dans le réacteur à la même 25

hauteur de celui-ci, tandis que la troisième phase 

liquide est injectée dans le réacteur à une hauteur 

inférieure à celle de la première phase liquide et de 

la deuxième phase liquide, l’injection de la première 

phase liquide, de la deuxième phase liquide et de la 30

troisième phase liquide étant réalisée dans une partie 
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inférieure du réacteur constituant une zone 

d’injection.

4. Procédé selon la revendication 1 ou 2, 

dans lequel la première phase liquide et la deuxième 5

phase liquide sont injectées dans le réacteur à la même 

hauteur de celui-ci, tandis que la troisième phase 

liquide est injectée dans le réacteur à une hauteur 

supérieure à celle de la première phase liquide et de 

la deuxième phase liquide, l’injection de la première 10

phase liquide, de la deuxième phase liquide et de la 

troisième phase liquide étant réalisée dans une partie 

supérieure du réacteur constituant une zone 

d’injection.

15

5. Procédé selon l’une quelconque des 

revendications précédentes, dans lequel la troisième 

phase liquide est injectée dans le réacteur à un débit 

d’alimentation supérieur à celui de la première phase 

liquide et/ou de la deuxième phase liquide.20

6. Procédé selon l’une quelconque des 

revendications précédentes, comprenant, en outre, après 

l’étape b), une étape de sédimentation du mélange issu 

de l’étape b).25

7. Procédé selon la revendication 6, 

comprenant, en outre, après l’étape de sédimentation, 

une étape de recueil du précipité formé.

30
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8. Procédé selon l’une quelconque des 

revendications précédentes, comprenant, en outre, une 

étape de recyclage de la troisième phase liquide.

9. Procédé selon la revendication 3, qui 5

est mis en œuvre dans un réacteur à lit fluidisé d’axe 

principal vertical comprenant :

-une partie inférieure dévolue à 

l’injection de la première phase liquide, la deuxième 

phase liquide et de la troisième phase liquide ;10

-une partie intermédiaire  dévolue à la 

fluidisation du mélange résultant de la première phase 

liquide et de la deuxième phase liquide par la 

troisième phase liquide ; et

-une partie supérieure dévolue à la 15

sédimentation du précipité formé.

10. Procédé selon la revendication 4, qui 

est mis en œuvre dans un réacteur à lit fluidisé d’axe 

principal vertical comprenant :20

-une partie supérieure dévolue à 

l’injection de la première phase liquide, la deuxième 

phase liquide et de la troisième phase liquide ;

-une partie intermédiaire dévolue à la 

fluidisation du mélange résultant de la première phase 25

liquide et de la deuxième phase liquide par la 

troisième phase liquide ; et

-une partie inférieure dévolue à la 

sédimentation du précipité formé.
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11. Procédé selon l’une quelconque des 

revendications précédentes, dans lequel le soluté est 

un élément actinide.

12. Procédé selon la revendication 11, qui 5

est un procédé de précipitation oxalique d’au moins un 

élément actinide.

13. Procédé selon la revendication 11 ou 

12, dans lequel :10

-la première phase liquide est une solution 

aqueuse comprenant, comme soluté, au moins un élément 

actinide ;

-la deuxième phase liquide est une solution 

aqueuse comprenant un réactif de précipitation du ou 15

des éléments actinides présents dans la première phase 

liquide, ce réactif de précipitation étant l’acide 

oxalique; et

-la troisième phase liquide est une 

solution organique comprenant un solvant organique 20

immiscible avec la première phase liquide et la 

deuxième phase liquide.

14. Procédé selon la revendication 13, dans 

lequel le solvant organique est du dodécane ou du 25

tétrapropylène hydrogéné.
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ABRÉGÉ DESCRIPTIF

L’invention a trait à un procédé de 

précipitation d’au moins un soluté dans un réacteur 

comprenant :5

a) une étape de mise en contact en co-

courant d’une première phase liquide comprenant le 

soluté, d’une deuxième phase liquide comprenant un 

réactif de précipitation du soluté, moyennant quoi l’on 

obtient un mélange en émulsion comprenant des 10

particules de précipité, et d’une troisième phase 

liquide apte à constituer une phase dispersante pour 

ledit mélange en émulsion ;  et

b) une étape de fluidisation par la 

troisième phase du mélange mentionné à l’étape a).15






