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Le présent travail a été consacré à l’étude du recyclage des pastilles non irradiées de dioxyde d’uranium (UO2) stockées pendant plus de 15 ans. L'effet de la température sur les cinétiques d'oxydation et de réduction de l’UO2 a été étudié dans l'intervalle de température allant respectivement de 250 à 900 °C et de 300 à 800 °C.
Durant les tests d'oxydation, la cinétique est faible en dessous de 350 °C, et elle est rapide aux températures plus élevées. Le même phénomène est observé pour la réduction de l’U3O8 où les cinétiques sont accélérées au-dessus de 500 °C et les réactions sont achevées en un temps très court.
En utilisant le granulomètre à laser et le BET, nous avons trouvé que l'oxydation des pastilles UO2 à 450 °C donne une poudre de triuranium d’octooxyde (U3O8) d’une taille de particules adéquate (~ 40 μm) et d’une surface spécifique d’environ 0,8 m2/g en un temps raisonnable (180 min).  La réduction à 600°C sous hydrogène de l’U3O8 en UO2 a été complètement achevée après moins de 20 minutes, sans affecter ses caractéristiques.
Pour améliorer la surface spécifique, plusieurs cycles d'oxydation réduction ont été effectués sur la poudre de l’UO2 obtenue. Nous avons trouvé qu'au bout de cinq cycles, la surface spécifique de dioxyde d'uranium a été améliorée à plus de 2,5 m2/g, valeur minimale requise pour la frittabilité d’une poudre.
L’étude du reconditionnement au four à lit fluidisé des poudres UO2 surstœchiométriques a montré que la réduction à 600 °C durant moins de 20 minutes peut ramener ces poudres UO2 aux spécifications requises.

