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opERACKQ DE UMA UN|DADE SEM) - INDUSTRIAL DE‘PRODUCKO DE_UO,

SHIGUEAKI BABA

RESUMO

Estudou-se a transformagao de nitrato de urani
lJo em diuranato de amdénio (DUA) usando-se amdnia gasosa como
reagente. O DUA foi filtrado, secado e decomposto termicameﬁ'

te tendo-se como produto final o trioxido de ur3nio (U03).

Visou-se, neste estudo, a aquisigao de experien-
cia no campo da tecnologia de preparagao de UO3 numa unidade
de processo continuo (semi-inéustrial) e a determinagao das con
digoes operacionais adequadas para obtengao deste produto, de

modo .2 projetar-se e instalar-se umd unidade em regime conti-

nuo para produgao de UO3 em escala industrial (100 kg de U/h).

Estudou-se a influencia dos seguintes parame-
tros na qualidade do U03: a) No reator de precipitagdo: con-
centracao de nitrato de uranilo na alimentagao, pH da suspen-
sao de DUA na descarga, temperatura de p?ecipitagSo e tempo
de residencia da suspensao de DUA} b) No filtro rotativo: ve
locidade do tambor, periodo de OSCilagSo.do agitador da sus-
pensao de DUA na bacia, concentragao de DUA na suspensao, ten
peratura e pH da suspensao, elemento filtrante, lamina des-
tacadore de torta, distribuicao do vécuu nos gomos do tembor;
<) ko _forno de cinta: tempo de residéncia da torta na zona de
v*tcecem e na zona de decomposigao termica, perfil de tempera-

téra no forno, um'dadz da torta de DUA na entrada, vazad de ar




de reagao na zona de decomposigao termica e sia temperatura,

distribuigao da torta na cinta e caracteristicas de torta.

As melhores condigoes de operacao foram obti-
das correlacionando-se o efeito dos parametros operacionais so

bre a produgao e as caracteristicas mecano-fisico-quimicas do

U03-




OPERATION OF A SEMI-INDUSTRIAL UNIT FOR THE PRQDUCTION OF UO3

SHIGUEAKI BABA

ABSTRACT

This work discusses the precipitation of ammonium
diuranate (ADU) from uranyl.nitrate using ammonia gas as pre-
cipitant, its filkration,dewatering and conversion to nuclear
grade uranium trioxide. The ADU was filtered using a rotary
drum filter and dried into a continuous belt conveyor tunnel

furnace.

Experiments were made to found suiteble techno-
logical conditions to obtain UO3 with chemical and mechanical

characteristics appropriated to feed the UFh Pilot Plant.

To reach this aim the following parameters were

studied:- uranyl nitrate concentration, precipitation tempera-

ture, residence time and final pH of the AU pulp; filter element
characteristics, rotation speed and vacuum distribution in the
rotary drum filter; residence time, temperature and water

content of UO_ in the continuous belt conveyor tunnel furnace.

3

The best operational conditions recommended are:

Uranyl niirate concentration: 100 g U/L, ADU pH precipitation:

$. terperzture of the pulp inside the reactor £0-85°C, resi-

~

wnte tire: L0 minutes; ADU pulp comcentration: 100 g U/L;
treisture of ADU in the filter: 30-60°c; pH of the ADU-pulp
in the filter: 9; rciation speed: 0,072-0,090 rpm; vacuum con-
Citions: 15-24 inches.Hg column; resicdence tirme of ADU/UO

3

Y in tre furnece: L bours.
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cCAPTTULO |}

CONSIDERACDES GERAIS

. INTRODUCAO

Em 1973, com a crise de petroleo, outros tipos
e energia tornaram-se viaveis. Assim, a politiéa deAauto-sg
iciéncia em energia passou a ser prioritaria e a busca de e-
ergia alternativa tornou-se necessériat 0'investimento no se
or nuclear, por parte do governo, pequeno antes da crise,tor
jou-se importante e o ciclo de combustivel 3 tese de uranio e

6rio passou a ser motivo de estudo e preocupagao por parte

jas autoridades.

No ciclo de combustivel & base de uradnio irclui
‘se a prospeccao e o tratamento de minério, a purificagao de
toncentrados de uranic, a produgao de UO3 ’UFh e UF6 ,e en
riguecimento em Urdnic-235, a febricacao dos elementos com-

bustiveis € seu retratamento apos O uso nos reatores.

No Certro de Engenharia Quimics (CEQ) do Insti



- & o
.
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tuto de Pesquisas Energeticas e Nucleares (IPEN) de Sao Paulo
existem instalagoes piloto e de demonstra§30'que transformam
o diuranato de sodio (DUS) impuro em UFe nuclearmente puro
para alimentar, futuramente, unidades de enriquecimento isoté
pico. Essas instalagoes s30: 1) Unidade de Purificagao, que
utiliza a teécnica de extragao cém solventes, transformando o
concentrado de uranio na forma de diuranato de sodio impuro em
solu§50 aquosa de nitrato de uranilo nuclearmente puro; 2) Uni
dades de produgao de UO3 e UF, 3 3) Usina piloto de produ

¢ao experimental de UF6 .

Em principios de 1978 iniciou-se a pré-opera-

¢ao da Unidade Semi-industrial Continua de DUA/UO, , j& mon-

3
tada e instalada no CEQ. Durante os anos de 1978 e 19798 =& Uni
dade sofreu adaptagoes e as primeiras operagoes num regine de
8 horas coroaram-se de éxito, conseguindo resultados satisfa-

torios. Estabeleceu-se, nc inicio de 1980, nesta Unidace,a o

peracao em escala de demonstragao em regime continuo de 24 ho

ras/dia, para estudar as caracteristicas de UO3 para alimen
tagao na Unicade de UFA . Em meados do mesmo- ano wutilizou-
se este tipo de UO3 nos reatores reducao-fluoretacao de U03,

tipo leito movel - L, do CEQ. De modo geral, apesar de varios

problemas, na mesmez hora contornados, a redu;Bo de U0, en UD2

3

foi satisfatoria, demonstrando & boa qualidade de UO3 parea

agquele fim.

Peronsirou-se, assim, & possibilidace de produ

¢3o continus de U0, no rcator de leito move!.
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2. GENERALIDADES SOBRE A TRANSFORMACAO DO CONCENTRADO EKM UOD
NUCLEARMENTE PURD )

3

A linha de processamento de uranio, desde o con

centrado a UO3 puro, compreende as seguintes fases (figura
1):

a) Purificagao de Uranio. Envolve duas fases principais:
(1) dissolug3o acida do concentrado de uranio e obteng3o de u
ma solugao de nitrato de uranilo impura; (11) purificagao -
preparagao de uma solugao de alta pureza nuclear??.
Define-se o ''concentrado de uranio" (yellow -
cake na literatura de lingua inglesa) como um produto bruto de
urdnio, com um minimo de 65% em U 08 , podendo ser constitul

3

do por diuranato de sodio (DUS, Na2U207), trioxido de wuranio

(063). diuranato de amdnio (DUA, (NH,),U,0.), diuranato de mag

nésio (DUM, MqgU ou octoxido dequSnio (U308).

207

b) Preparagao de Uo;- h obtengao de UO3 a partir de u
ma solugao aquosa de nitrato de uranilo nuclearmente puro con
siste em cinco fases principais: (1) obtengao de suspensao de
DUA, de tricarbonato de smdonio e uranilo ou ce peroxido de u-
ranio, em condigdes operacionsis adequadas; (I1) obiencao de
torta umida (no filtro); (111) secagem e decomposi¢ao térmi-
ca de torta; (1V) embalaoem € armazenémento ge UO3 («ste,por
¢ prove de

ser higroscopico, deve ser erdalado num recipiente

umidade); (V) retirada de arosiras.

Fode~-ce utilizar outro processo para fabricer

U03 que consiste na concentragéo, por evapora;%o, ge uma sO-
4~

lucho de niirato de urasnilo ¢ sue posterior docompesigao ter-

mica.




Concentrodo impuro

Energic —p .
HNO5 —#| Digestdo dcido
Ifgm-——+
<G Filirogéo e acerto de
conceniracao & ocidez.
TBP-Varsol —p Extrogdo
> F0 uoz(rfos)z.zrsp
Aguo —P Lovogem
> .
< FO UO,(NO5), 2T8P |
Loso—> Reversdo
J <S> FA (UOyINO3Y,)
vy —> Precipitog6o
G Suspensio DUA
VGzu0 < Filtragso
<———— DUA {mido
Energic— Secogem
< »> DUA  szco
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{——— U0z seco
U0 z(puro)

<G————> Pesogem

Figura I Fcr2s principais dos processes de fobricozdo de UDz nuilear-
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3. LINHA PARA PROCESSAMENTO DE URANIO NO CEQ

Mais pormenorizadamente, faz-se, a seguir, uma
descrigao das diversas fases, tomando-se por base as instala-

coes semi-industriais do CEQ/IPEN.

A instalagao semi-industrial de purificacao €
dividida em 2 setores: tratamento do concentrado de uranio e

purificagao de uranio.

eior de tratamento de concentrado de uranio

0 concentrado de uranio, obtido pelc tratanen-
to industrial de monazite ou de ouiras fontes, ¢ o diuranato
de sédio; de estequiomeiria aproxiﬁada Na2U207 , coniendo,en
tre outras impurezas: sodio, torio, terrés raras, ferro, fos-

foro e silicio.

Primeiramente faz-se -a dissolugao do diuranato

de sédio bruto com acido nitrico concentrado e, -em seguida,di

(1]

cida, com a finalidade de destruir a rmatéria organica

1
s

est

0Q

(o]

e insolubilizar a silica.

A reagac representative €:

n L+ : e 7 o + H 2 haNlNo.
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srificagao.




purificacao de Uranio

e——

R purificagao por extragao com solventes beseia
-se nas propriedades de certos solventes organicos extrairem
preferencialmente o nitrato de uranilo e n3o os outros nitra-
tos e a facilidade com que o nitrato de uranilo € revertido a
fase aquosa quando a fase organica entra em contacto com a a-
gua. No CEQ-IPEN, o contacto das fases € feito em colunas pul
sadas He pratos perfurados, utilizando-se como fase orgsqica

uma solugao de 35% fosfato de tri-n-butila (TBP)-varsoll®,

A purificacao e feita em trés colunas:

a) Extragao. Contacto entre 2 solucao de nitrato de ura
nilo impuro (fase aquosa) e a mistura TEP-varsol (fase orga
nica), com fluxos em contracorrente. 0 nitrato de wuranilo e

extraido seletivamente para a fase organica, seqgundo a reagao:

U0;+(aq) + 2N03(3q) + 2TBP(org) —— U0, (ND,), .278P (org)

b) Lavagem. A fase organica contenco urdnio (seiva dz co
luna de extragao) € lavada com uma pequena quantidade de 2agua

desionizada (fase aquosa), a fim de remover as impurezas que

nao foram eliminadad totalmente na extracao.

c¢) Reversao. Transferencia do uranio contido ra fase or
= .. ~ e P 4 ! o 1w '
ganica lavada, pare uma fase aquose (ague desionizada). A va
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se oryanica, ja sem uranio, ser
apos tratamento adeguado e acertada & COrposigac SO

luente.
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precipitacao de Diuranato de Amonio

0 processo utilizado no CEQ-IPEN € continuo, u
tilizando-se gas amonia como agente precipitante, tendo-se co

mo produto uma suspens3o de DUA, segundo a reagdo:

2 UDZ(N03)2 + 6 NH_ + 3 HZO —_— (NHh)2U2°7 + 4 NHANO

3 3

Separacao da torta Umida de DUA

A suspensao de DUA € filtrado a vacuo num fil-

tro continuo obtendo-se torta de DUA umida (50%).

Secagem da torta de DUA

A torta umida de DUA € submetida 3 secagem. Es-
ta operagao pode ser feita em estufas (processo estatico), ou
em fornos do tipo cinta (processo continuo). Este ultimo es-

ta em uso no CEQ.

Termodecomposi¢ao do DUA para obtencao do UD

3

0 DUA é submetido a um tratamento térmico con-
trolado (max 350°C) para a obteng3o de UO3 . No CEG essa o-

peragao é feita no forno de cinta movel.

A precipitagao, filtragao, secagem € decomposi
¢30 termica sao importantes parametros cujo controle ¢ alta-
mente desejavel. 0 estudo desses parametros e seu controle na

vnidade de dcmonstragéo em uso no IPEN € & mete deessa dissertageo.




preparaQSO de UOZ

Como informagao qdicional para a primeira fasé

do ciclo de combustivel mencionaremos a produgio de vo, e UF,

como produtos intermediarios bara fabricagao de UF6 . Faz-se

a transformagao de UO3 em UO2 por redugao com hidrogéenio.

Este podé ser obtido por craqueamento da molécula NH ou u-

3

sado como mistura sintetica hidrogénio mais nitrogénio. A re
dugao se faz em processos continuos, utilizando-se das mais

variadas teécnicas, como leito fluidizado e leito movel, entre

outras??,

As propriedades fisicas de UOQ determinam as

3

velocidades e a eficiencia do processo de redugao, alem de te

rem grande influencia nas propriedades fisicas de UOZ forma

dozz.. : J

A composigao do produto de partida (umidade p&r

exemplo) e a temperatura de reducao de UO_ , por hicorogénio

3

bem como.,a distribuigao de

originado do cragqueamento de NH3,

temperatura ao'longo do rzator de reduc3do, sao importantes na
operagao e nas propriedades fisicas e quimicas de vo, resul
tante??

.

Produgao experimental de uf,

0 teirafluoreto de uranio € usado como um com-
posto intermediario na produgao de uranio metalico e de hexa-
fluorcto de uranio (UFG)' O0s fatores que determinam o teor de
UFli de um produto sao muitos e inter~relacionados de¢ modo com

plexo, sendo que o tipo de material de partids pode ser consi
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derado como a primeira variavel. Além da temperatura do lei-
to de solidos reagentes ter um efeito importanté na velocida-

de e complementagao das reagoes, o comportamento de um U0, de

3

pende do volume da amostra (vazoes), do tipo de reator e da

maneira pela qual se processam a redugao e a fiuoridretagaol®:™™ .

As reagbes principais sao'?:

003 + HZ —_— UO2 + H

-

UO2 + 4 HF —_— UFA + 2 H.O

As reagoes secundarias s3o'?:

UO3 . 6 UO2 + 26 HF _— UOZFZ + 6 UFll + 13 HZO

Producao experimental de UF,

0 hexafluoreto de ur%n{o € obtido a partir de
;eaQSO de UF“ (tetrafluoreto de uranio) com flior elementar,
em condigoes operacionais adequadas. O fluor € ;roduzido pe-
lo processo de eletrolise de HF na propria usina e submeti-
do a um tratamento especial, visando a eliminagao dg impure-
zas provenientes da eletrolise (principalmente HF). Apos a
purificacao, o fluor reage com UF,, (reag¢ao exotérmica) para

a obtencao de UFg . Este ¢ purificado por pacssagem forcada

em filtro de monel sinterizado, coletado e arrazenado.

A reagado principal’t:

UFh (solido) + F, (gés) i e e UF6 (gas)

2

H = -60 kcal/mol



CAPITTULO 1

DIURANATO DE AMONIO NUCLEARMENTE PURO E SUA TRANSFORMAGAO EM UO3

1. TECNOLOGIA PARA PRODUCAO DE DIURANATO DE AMONIO

Os diuranatos tem um papecl relevante na tecno-
logia dos cémbuﬁtfveig ﬁucleafes. 0 diuranato.de amah?o nu-
clearmente puro € um produto intermediario importante,do qual
se produz trioxido de uranio (U03). Em pri;cfpib, diversos com
bostos podem ser uvsados como material de partida na produgao
de UO_,. No Centro de Engenharia Quimica usa-se DUA para pro

3

dugao de UO e isto deve-se a linha adotada pelo CEQ na con

3
versao de DUS a UF6.

De acordo com o processo 30 qual € submetido o
DUA, este deve apresentar cerias especificacoes, entre elas u
"rmidade, densidades solta e tatide, arca especifica, temanho de

cristalito e grau de corpactagso.

A exigincia técnica mais observada no (EQ ¢ &

caracteristice mecanc-fisico-quimica do DUA seco e do un, cor



I

respondente para ser usado como carga na unidade de UFA (lei

to movel). .

Na preparagao de DUA existem vérias linhas que
envolvem a reag3o entre a solugao aquosa de fon uranilo (ni-
trato e sulfato) e os reagentes amoniacais (gas amonia nao di
luido, gas amonia diluido com ar, solugao aquosa diluida ou

concentrada de hidroxido de amonio, e uréia).

Diuranato de amonio a partir de nitrato de uranilo

Prepara-se o diuranato de amonio pela adigao de
hidroxido de amonio ou a2mdnia gasosa a solucao de nitrato de

uranilo.

Precipita-se o uranio por elevagao de pH da
solugao. A coloragao do precipitado vai de amarelo ao alaran

jado e sua composigao estequioétrica & mal definida.

Uma outra técnica usa a hidrolise de uréia pa-

ra a precibitagéo de DUA, sendo a amonia fornecida pela rea-

A tecnologia de precipitagao do DUA, embora pra
ticada ha muitos anos, € ainca um assunto controvertido, pois
a maneira _de obte-lo varia de uma instalacao para outra. Uti

liza~se o processo continuo ou descontinuo para a sua obzien-

-~
32
o

¢ao, com um ouv dois reatores em série. Atualmente, na Re

o
»
B}

ria de Malvesi, Francs, & precipitacao ¢ feita com HH3



L2,

so em vm unico estddio continuo. Na linka adctada pelo LIQ a
ra produgao de DUA utiliza-se HH3 gasoso nao diluido como a

gente precipitante, em processo continuo com um s6 estadio de

precipitagao.

Mecanismos da rea¢ao de nitrato de uranilo com hidroxido de a

monio

2

Varios mecanismos tentam explicar a formagao de

DUA 2 partir das solugoes aqucsas de nitrato de uranilo.

Vuillemey?® apresenta a seguinte reagao esque-

matica para explicar as fases de precipitagao:
Reagao Global:

2 uoz(No3)2 + 6 NH  OH —_— (NHh)2U207 + & .atho3 + 3 H,0

Etapas de reagdo:

2) Formagao de um nitrato de uranilo basico:

. - ]
002(1«03)2 + NHAOH ————— 002N030H + I‘.H"NO

b) Precipitagao de hidroxido ¢e uranilc

] | 5] R . ," 1
U02N03°h + NHhO” UOZ(OH)2 + IHhNOS
¢) fFormacao de DUA
2 U02(0H)2 + 2't.HbOH SRS ("'”u)2”2°7 + 3_H20

Segundo Dcptu‘alz, cstudos potenciométricos ¢

-%

-

ticos meustrarer que a polimerizacao de UOé pure

Cr



RN

uoz((m‘-)zuoz):+ € 0 primeiro estadio da reagao entre nitrato

i Snia. v +4 +
de uranilo e amonia 0 ion "02((°H)ZUOZ)A reage com NHk
para formar uranato de amonio. .Assim, o0 desenvolvimento da
reagao depende do modo pelo qual amonia € adicionada. Se a a

monia € adicionada vagarosamente forma-se precipitado filtra-

"vel com a composigao hipotética ((""h)z°)5'(U°3’"2°)20"3 HO -

‘Uma adigao rapida de amonia conduz a formagao

de precipitado {iltrével com a composigao:

14 H_ O

((NHh)ZO)z,S . (uvo .Hzo)20 . 2 R

3

que facilmente hidroliza.

Na adigao rapida com excesso de amonia formas-se

o composto:

7 H,0

((NHk)zo)S . (vo, .H,0) 2

3 27720 °

18

lpolitova e colaboradores estudaram a reagao

entre o nitrato de uranilo e o hidroxido de amdonio usando o0s-
métodos potenciométrico e condutométrico. Verificaram varios

produtos que se apresentam com as seguintes composigoes:

UOZ(OH)NO3

UOZ(N03)2 . 2 U0 (qﬁ)
uo, (0H),

(HHM)2U7022
(rm,{)zuzo13
(uuk)2u207

(KHL)2U02



A predominancia de uma das formas depende do pH

final da reagao.

Constataram ainda a presenga de dois hidratos:

(Nuh)zu 2,5 H,0

2O7 .

(NH H.0

W ,Y,0; - H,

ByilG fez um resumo das propriedades do DUA pre
cipitado com amonia. Concluiu-se pela formagio de um precipi
tado de coloragao amarelo-alaranjado de composicaoc quimica ral
definida e a relagao NH3/U no DUA variando de 0,3:1 ate
0,5:1, conforme o pH do ligquido sobrenadante no fim da pre-
cipitagao. A reagao entre ion uranilo e hidroxido de amonio
pode precipitar um sal hidra¥ado, dificil de fidtrar, apresen
tando-se sob a forma de massa pastosa. Para conrseguir um DUA
de modo & sobrepujar esta dificuldade torna-se necessario de-
finir as condigoes de precipitagao qbe assegurem uma caracie-
ristica de filtfabilidade satisfatoria. A condigao para se
obter. um DUA de boa filtrabilidade depende dos parametros en-
volvidos durante a precipitagao, tanto para a precipitagao des-
continua como continua (concentragao do uranio, concentracao

dos reagentes, temperatura de precipitacao, pH de precipita-

¢3o0 e velocicade de adigcao cos reasgentes).

20 descontinua de DUA

itac

Efetue-se a precipitacac descentinua ce DU em
equipamentos convencionais, onde sao admitidos as dues solu-
coes, nitrato de ursnilo e de hidroxido de amonio, ou a sciu-
¢ao de nitrato de uranilo ¢ o cés NKE_ , com temperetura con-

3

trolade, até a forrucao de divranato de ardnio.
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a) Precipitagao com hidroxido de amdnio

Da literatura consultada verifica-se que utili
zando este tipo de agente precipitante, deve-se levar em con-
sideragao os fatores relatados "a seguir e que sao antagonicos

entre si sob alguns aspectos.

4,20

Gentil e Lister utilizaram como agente pre

cipitante hidroxido de amonio 2,6 N para o nitrato de uranilo
de 00 g de U/L ,.resultando como produto final um DUA que a-
pos as operagoes subsegientes resultou num produto sinteriza-
do (UOz) de densidade final elevada. [Esses autores deram pr
feréncia a adigao de hidroxido sobre -0 nitrato de uranilo por

que, caso contrario, obtinha-se um precipitado de dificil se-

cagem e um DUA muito duro.

Vatson, Runnals e Bournsg?%:23:5

adicionaram hi |
droxido de ambnio concentrado (13 M) sobre uma solugao de ni-
trato de uranilo de 300 g de U/L e obtiveram uma densidade
elevada no produto final (UOZ), porem o DUA ﬁormado apresen-

tou uma filtrabilidade menos favoravel do que aguele obtido

com uma solucao diluida de uranio.

g .
25,5 observaram, de uma raneire

Watson e Bourns
geral, que pare concentragoes de 200 a 300 g de U/L e pre-
cipitando~se 0 uranio por processo desco;tfnuo, a densicade fi
ral de UD, aunenta com o aumenio de concentracao de hidroxi
do de amonio. iIstes wesmos autores concluiram gue o aumento
na temperatura de precipitagao, de 20 a 60°C, provoca igual-
mente uma elevacao na densicade de produto final (U02). Kao
puderam, entretanto, confirmar satisfatoriamente este fato cm

virtude da baixe renrodutividear apresentada npos £rperi (nlos,
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mas ficou patente a melhor filtrabilidade para o nprecipitado

obtido em temperaturas. préximas a GDOC_

Bourns® precipitou o DVUA adicionando rapidamen
te hidroxido de amonio concentrado (13 M) sobre a solugao de
nitrato de uranilo, obtendo-se particulas finas e um o, com

densidade mais elevada apos a sinterizagao.

Ainscough e Olfield! informaram que pouca ou

nenhuma relacao foi encontrads entre as condigoes de precipi-
tagao do DUA e as densidades dos compactados. Sao de opiniao
que variagoes introduzidas durante a moagem ou prensagem do
compactado apresentem maior influéncia do que qualquer efeito
causado por diferences entre o tamanho de pos obtidos varian-

do-se as condigoes operacionais de precipitagao.

b) Precipitagao com amonia (NH3)

v

Usando-se o gas NH como agente precipitante,

3
concideram-se os mesmos fatores descritos no item anterior ob

servando-se apenas as divergencias verificadas com relagao 3

aplicagao dos precipitantes.

- C¢ resultados obiicos pela precipitacao cor

- . ’ . . e 2
NH sao mais reproduiiveis €O que ©S$ obiidos com nthH ,DrcC

vavelmente porque 25 caracteristicas do LUA precipizado cow ©

3

cés pouce depencder Sas condigoes de precipitagao.

- - Solucdo de nitrato de vranile com &€ 100

[te

de U/L tratad

con amonia gasosa produz um DUA que spos trans

- . . . . 04
¢80 resulte num UO sinterizado de dcnsubdctﬁevam:"'s.

2

-
o
-
=t
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- A filtrabilidade do diuranato de amonio inde
pende da concentragao das solugoes de nitrato de uranilol?.

- Verificou-se que a densidade de UO2 obtido
de um diuranato de amonio preparado a partir de nitrato de u-
ranilo tratado com NH3 independe da temperatura de precipi-

tagao®.

- Observou-se que, a medida que a temperatura

de precipitagao era elevada, o DUA formado apresentava uma gra

nulagao maior??»5

- As poucas observagoes encontradas na litera-
tura corrente nao permitem que se chegue a uma conclus3o so-
bre a existéencia de maiores vantagens do uso de’ NH3 como pre
cipitante na obtengao do diuranato de amdnio a partir de solu

¢oes de nitrato de uranilo.

Precipitagao continua do DUA

a) Precipitacao com hidroxido de amonio

0 interesse em efetuar-se a operacao de preci-
pitacdo do diuranatc de zmonio de modc continuo reside no fa-
to de sec ter uma economia de processo mais favoravel do gue @
guelz obtiide ne prccipitag5o descontinua. Operando-se conti-
nuadamenie haverd maior segurange na rea}izagéo de precipiia-
¢3o0, uvtilizando-se menor volume Gtil do reator quimico,com as

vaniagens inerentes 80 menor custo 6o eguipanmento, aliados eos

menores custos operacional e de manutencao.



Geralmente, 2 precipitagao continua do diurana
to de amonio € feita por intermédio do bombeamento ininterrup
to das solugoes de nitrato de uranilo e hidréxidp de amonio di
retamente dentro do tanque de precipitagao, com agitagao vigo

rosa para manter em sSuspensao O precip:tado em formagao.

0 pH da suspensao € medido continuadamente e
mantido no valor desejado, por meio do ajuste da vazao de ali
mentacao da solucao de NHkOH - Recolhe-se o material trans-
bordante na bacia do filtro. Mantém-se constante®»26,23 a con
centragao do nitrato de uranilo na soluga> de alimentagao. Nor
malmente, a reagSo continua de precipitagao do DUA pode ser
feita em um reator quimico (1 estadio) ou em dois reatores em
serie (dois estadios). Na realidade, essa maneira de precipi
tagao realizada em dois estadios corresponde a precipitagao rea
lJizada em um estadio onde ocorrem os processos de neuiraiizea-
¢3o de acidez livre e precipitagao de DUA na solugao de nitra
to de uranilo. Em decorrencia disso, atualmente, € mais co-

mum ¢ uso de precipitagao de DUA em um estadio, pois he econo

mia de custo fixo, de manutencao e de operagao.

As investigacoes realizedas por alguns pesqui-
sadores com relacao 3 precipitagao continua do DbA, conside-

randc-se O0S mesmos parzsctros da precipitecado descontinug,nos

traram que o Unico fator que influia apreciavelmente sobre as
caracteristicas de filirabilidaede € sobre a cdensidade final de

Ue, correspondente, era o pH final cc¢ precipitagac. MNo en

tanto, as conclusdes apreeentaces e relacao & ¢hse [ar2eCiro

diferem de um tratelho para outvo.

VA . . o
Yeiabe ¢ Watsen’s afirmarer gque o pH final de

- . -

precipitacas con wui velor considerado cosn Cir- €oti Coigy



endido entre 7 e 8.

. L - . .
Vuillemey? » em seus experimentos de precipita
g¢30 continua de DUA, com um ou dois estadios, manteve um pH

final ao redor de 9.

Curtis?, usando NHAOH diluido (2 M) no estu-

do relativo. as condigoes de filtrabilidade do DUA, para o pro‘

233,

cessamento do a.partir de solugao de nitrato de urani-

lJo ate o UO3 » manteve o pH de precipitagao em 5,0; o pre-
cipitado era lavado no proprio filtro com ume solugdo de NHkOH

0,2 M, de modo a8 garantir um pH maior do que 7 nas aguas de

lavagem.

Verifica-se, dos varios trabalhos consultados,
que a influencia do pH <ce precipitagzo do diuranato de amo-
nio pelo processo continuo sobre a densidade de dioxido de u-
ranio (densidade teorica = 10,96 g/cm3) ¢ decisiva. Quando se
faz 2 precipitagao do DUA na faixa de pH 2,5 -4,0 , dele se
produz um UO2 com densidade final que diminui com aumento de

pH . Com pH compreendico entre 4 e 5, a densidade do UO2

passa por um miniro de © g/cm3 ; entre pH 5 e 6,5, verifice
-se um aumento brusco na cdensidade gue se maniém, entretanic,

. . . - €
independente do X , quenco esse wultirmo vltrapasse 7 .

b) Precipitacao com NM 25050

<1}

hao foram feitos majiores comentarios sobre

(41

precipitacao contihua do LUA com NH3 , porgue na consulte
literatura, encontra-se apenes ume Unica citacao do processd

continuo utilizando ¢as de &moniz. Este € o processo vutilize

- - . . B - . ~
do e¢n Malvesi, ns Frange’, cnde o nitrato de urenile cor 100C
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de U/litro, pre~aquecido a 60°C, € tratado com excesso de amo
nfaco gasoso (sem dilui¢ao com ar), num estadio apenas,em con
tfnuo. A suspensSo de DUA contendo 0,4 a 0,5 M de alcali i
vre alimenta diretamente filtros continuos rotativos. O pre

cipitadc nao e lavado.

c) Precipitagao com uréia

Neste tipo de precipitagao utiliza-se uréia co
mo agente precipitantea. A uréia apresenta os requisitos ne-
cessarios para este tipo de precipitagao, a saber: precipita-
¢3o lenta, facil controle de pH e decomposicao hidrolitica

de maneira satisfatoria em NH e CO2 , conforme a reagEolsz

3

(rmz)zco + HZO ————— 2 NH3 + co2 .

‘A ureia € o reagente ideal para processo hidro
l1itico sendo completzmente solivel .em égua,Ade.fécil,controle
de taxa de hidrolise e de reacao rapides entre 90- 100°¢. 3
hidrdlise pode ser rapidamente interrompida no pH desejado,
resfriando-se os reagentes a temperatura inferior & hidrolise
(menor que $0°C). A amdnia proveniente da hidrélise provocs

um euniento jento e pH , acarretando uma precipitacao progres

sive do DUE. O precipitado € facilmente filtrivel.

Esse tipo de precipitaczo € utilizado pels FE

cia), na linka de fabricacao de Oxido de ura-

(&N

Atorenerai (Su

. - . - . k]
nio {(U0.) e uranio retalico’.

3
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Produgao de DUA no CEQ

No CEQ, o DUA & ob:ido por processo desconti-
nuo ou continuo, a partir de solugBes nuclearmente puras de ni
trato de uranilo, provenienteé do processo de extragao por sol
ventes. O programa da operagao caminha no sentido de se ob-
ter 003 com caracteristicas adequadas para preparagao de UFb
no reator tipo leito movel com capacidade nominal para 14 Kg
de .UFh/hora. Pode~se preparar DUA por processo descoptfnuo
ou em batelada. Esse processo € adequado para preparar UO3 pa
ra transformagao em UO2 ceramico, sendo obtido ja na forma
de po. Este, por outro lado, nao pode ser usado na alimenia-

¢ao da unidade de UF,_l sem antes sofrer o processo de pelioti

zagao.

Maiores detalhes para operagao da wunicade de
precipitagao/filtragao/secagen/calcinagao continuas de PUA se
rao discutidos no terceiro capitulo "Operacao da unidade de
produgao de U03”. Ser5 discutido também a manutengdo da mes-

ma. .

Consideracoes sobre & sinterizezao do UD, obtide & partir do
DUA

De acordo cor & literatura, exicten OoLservagoes

-
'

-

que permitem estabelecer uma correlacao entre 2 densicade
nal do dioxido de uranio sinterizado € suzs outras ptopriecce~
des ou mesmo sal de uvranio oricinal (DUA), a partir co qual,

- - . 3 - 4
por redugao, obtem-se o po de U02 . Estas observagoes trecy

. . -~ - e . LY
zem-se por ums scrie c¢c inforracoes gue sace fornecices  pr o cs

318

trabalbhcs jé publicados., lentre clas decincair-so:



- As propricdades fineis de U0, . a saber: su

< —

parficie especifica, tamanho médio de partfcula e deasidadss

solta e batida, dependen das condigoes de precipitagao do ma-

”

terial de partida (DUA)23:8,17,4,2

- A precipitacao continua do DUA com NHkOH pro

duz um dioxido de uranio gJue pode ser sinterizado, alcancando

33

uma densidade superior a 10 g/cm

- A sinterizacao de UO2 pode ser prevista pe
los valores da superficie especifica dos pés2!,
- DUA com densidade batida inferior a l,lig/cm3
tem grande possibilidede de fornecer UO2 sinterizado de den
3655

sidade maior do que 10 g/cm

- Na precipitagao continua do DUA com NH,OH o
pH € o principal fator e éste influi, de forma apréciavel,so
bre as caracteristicas de filtragao do DUA formado e sobre a
densidade final do UO2 sinterizado’. O PH e medhk)naAsai

da do reator de precipitagao.

-~

- P66 de UO2 com diametro de particula de 1
micron ou menos pode ser sinterizado rapidamente obtendo -se
éxidos de densidades superiores a 95% do valor tedrico (10,95
a/em’)’

- A preparagao do diuranato de amonio por pro-
cessos continuos usando NHhOH oferece alguma vantagem para
produgao economica de elementos combustiveis (UOZ) e a pren-
sagem do U0, pode ser feita a frio, sem aglomerantes organi

2
cos?3



2. TRiOXIDO DE URANIO

PREPARACAO DE UO3

Desnitracao de nitrato de uranilo

0 processo de desnitragao realizado em tempera
tura controlada, envolve duas etapas: a) concentragSo da 5012
¢a3o de nitrato de uranilo por evaporagao até a composigao a-
proximada do nitrato de uranilo hexah{dratado; b) deshidrata

¢ao e desnitragac do hexahidrato a quente, dando UD 0 me-

3°

canismo da desnitragao ocorre em dois estadios, segundo as e-

quagoes:

UOZ(N03)2 . 6 H,0 — U02(N03)2 + 6 H,0

-~

uoz(NOB)2 —_—— Uo, + N,0, + 1/2 0

3 2 2

Pependendo das condigoes de desnitragao,que po
de ser feita a pressao atmosférica ou em vacuo, o'.UO3 anidro

pode se apresentar sob 4 tipos diferentes?! |

a) Amorfo: € obtido sob condigoces nas quais ©s

cases de decorposicao sao0 rapidamentie renovidos do sisteme.

b) Tipo Il1i: € o tipo mais comur e € preduzido
pela reacao do procuto ¢e CLLomposicao (UO3) corm & adgua, Tor-

mando hidratos cristalines (U0, .nHzo) gue s80 posteriormente
5

decompostos formando U03.

¢) Tigo | e 1!: s50 obtides por desnitracad

(S LS SR G IR SN

[al

nida em precenca oz Sleoot ¢rilico ov @
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Decomposicao térmica de acido peroxiuranico

0 processo de decomposigao de UOA.Z uzo (aci-
do peroxiuranico) por calcinagao ao ar a 500-500°C baseia-se
na perda simult3nea de oxigénio e agua, de acordo com a rea-

gao:

UOk . 2RO _ UO3 + 1/2 02 + 2 H20 .

Decomposicao térmica do tricarbonato de amonio e uranilo

Este sal tem renorconteudo de uranio que o diu
ranato, mas tem um teor maior de amonic, O que pode ser utili
zado com Qantagem n; sua auto-redugao. Decompoe-se facilrmen-
te por aguecimento, segundo a reacao:

(NH“.)A uoz(co3)3 —_———— NH3.+ uo3 + 3 o, + 2 H0 .

Decomposicao termica de diuranato de amonio

6 DUA, cusndo azguecido, decompbe-se em oOxicos

de ur3d. o, cuja composicao Cepende O6& stmosiera e da tempeErss

tura de decomposigao. A 300°£, em preéenga de ar, ele se Ze-
compoe dando UG3 , d¢ acorde com & reacac:
VH v, 0 e 200, + 2 NH, + H_O
(NH,), 0,0, - 3 3 7

Vas, ecims de =50 C, o ‘U03 transforma o

jol]
[4a)

v

c

U 08 , de acordo cor & ree

3
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—_— Y 1/2 0_
3 003 308 + 1/ O2
Portanto, em temperaturas acima de 450°C a de-
composi¢ao do DUA da-se da seguinte maneira:

3 (NHI')ZUzO7 —_— 2 U308 + 02 + 6 NH3 + 3 HZO .

As informagoes apontadas serviram como ponto de
partida para a operagao da unidade de precipitagao,filtragao,
secagem € caléinagéo continua de DUA. Usou-se NH3 para pre
cipitar o diuranato a partir de uma solugao de nitrato de ura

nilo nuclearmente puro obtida na insta]a;So de purificacao por

extragac por solvente com TBP-varsol em colunas pulsadas.



capfrTuLo 111

- PRODUCAOD DE VD,

OPERACAC DA UNIDADE DE UD

= ——

3

1. EQUIPAMENTOS

Para melhor visualizagao, neste trabalho, a U-
nidade de Produgao de UO3 foi dividida em tres partes: pre-
cipitagdo de DUA com NH, o filtragao de DUA/formagao de tor-

ta e secagem/calcinacao de DUA a U03.

Precipitaczo de DUR com NH,

A figura 2 epresenta, esquenaticamente, os &

e
[

cipitagso coniirua do divransto ce &

({44

guipementos para & pf

nio na unidede de deronstregso do JPEN,

bssir tem-se:
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Figura 2: Discriminog¢ao

I: Entradc de Nitroto de
2:Entrodo de Ambnio
3.Entrodac de vopor de
4: Agitodor

5: Tubo . Mgriotte

6:Visor de nivsl
7:Tonque de olimentasdo
8: Motor

9: Correia
10: Polio de redugdo

11; Agifodor
12: Termémetro

13: Rotamstro
14:Comisa  exierno
I5;Camisg  inierng

1€ Dispesitive com  orificio
17: Cendensado
18 Purcador

12:Scide €2 DUA proro o
V Vihuls  esfaro

Vo:Vélvula  epulho

uronilo

aguo

fiiiro
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- Sistema de armazenamento da solugao aquosa de nitrato de uranilo

= Tanque de armazesnamento

. material armazenado: solu;io aquosa de nitrato de urani
lo com acidez livre:= 0,048 em l'!NO3 e uranio =80-120 g U/L.

. material de construgao do tanque: chapa aco inox AISl - 304 L~
espessura 1/8 polegada.

. Quantidade: 2 unidades.

. Capacidade total: 2600 L.

. Dimensoes:

Diametro = 1,20 n

1,00 m.

Altura
. Acessorios:
Medidor de nivel
Tubo Mariotte
Sistema de agitagao
motor: 2 KP e 500 rpm
redutor: 1:3,55,
. Interligagao com:
Unicdade de Purificagao de U
material: tubo de ago inox AISI - 304 L - 1/2 polecade
valvula esfera, aco inox AISI =306 L- 1/2 polezada.
Reator da precipitacao
material: tubo.de aco inox AlSI-30L L- 1/2 po'cosca.
nedidor de vazao: roiameiro

Vélvula agulhs 1/2 polegads ~ Aco Inox AIS! - 304 L.

- Siciema de grmezeneincnlo de Qﬁs

- Conjunto de ciiincros de armazenamento de NH3 (Figura 3}
Guanticdades e cilindros: 6 unicdadoc

Cerocicdace total: 240 Ko de NH,
P4
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- Sistemd de aquecimento (Figura 3): chuveiros com agua a

20-25°¢.

- Sistema - reator de precipitacao

- Vaso de reagao

. Quantidade: 1 uynidade

. Capacidade util: 56 L

. Dimensoes:
Diametro: 300 mm
Altura: 1000 mm

. KRaterial de construgac: a¢o inox 304 L - espessura 1/8
polegada

. Sistema de agitagao:
Motor: 1/2 HP e 1675 rpm

Redutor: sistiema polia - 1:§&

\
w

istema de alimentacao de nitrato de uranilp

————— e .

- Tubo de ago inmox AISI 304 L - 1/2 polegacs
- Medidor de vazao: rotarctro 0-6 L/rin
- Controle menual ce vez3o: valvula agulhe 1/2 poleccda -

a¢o inox RIS 30k L

. . .
- Sisteme €2 alimentizcs

! & (
e n e s s ——tn o - Al R CTIEE

- Tube de¢ zgo inox AIS! 0L L - /2 1z
- Valvu'la reauladors de pressao (Ficura 3)

- Medidor de vazao {rotiretro) 0 -1Vi{ L/rin (Figura 2)

- Contiroule de varzo - marnuael - valvuis 1/I poleseds, 115

agulha (Fiaure 2)
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- Sistema de agquecimento d2 solug2o no reator

Camisa: capacidade de 5 litros

Controle de vazao - manual - valvula de 1/2 ﬁolegada

Sistema de condensado com purgador de vapor

- Sistema de descarga de DUA

Tubo de ago inox AIS!I 304 L - 1 polegada.

Filtracao do DUA

A figura b4 apresenta, esguematicamente, os e-
guipamentos para a filtragao de DUA na unidade de cemonstracao

do IPEN.
Assim tem~se a relacao de equipamenios:

- Filtro

Tipo: tambor rotativo, com vacuo e ar comprimido

- Elemento filtrante: lona de nylon ou de algodao.

- Sictema de acionérento de tamdbor

- Motor: 1 HP - 1i25 rpnm
- Redutor: verinct

- Sisteme Ce agitaecaoc da suspensao Ga hicie co filtro

- Motior: 1 HF - 1725 sprm

- feduior: varirot :
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Figura 4: Discriminagdo

I: Retentor de filtrodo
2: Desumidificador

3: Sllenciodor

4: Destocodor

“ 5:Tambor

6:Torlo de DUA
7:Elemento filironte
8:Nivel de DUA

9: Suspenséo de DUA
10: Agitodor

i1: Entrade  de ar

12: Tonque de sedimentogdo
13: Reservaiorio de Goua
14:Soido pare o esgofo
V,: Vélvula  esfero
V2:Vélvuto ogulha

B;: Bomba do filirodo
B,: Bomba  de vacuo
IP~L: Iondmetro
IP-2:Vceutmetro

IN~I: Visor de nivel
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- Sistema de filtrado

Vaso de separagao filtrado/vapor d'agua

. tapacidade: 35 litios '

. Visor de nivel

Bgmba de recalque de filtrado

. Motor: 3/4 HP

. Vazao: 2 L/min

Desumi ficador .

. Capacidade; 30 litros

Sistema de decantagao

. b tanques de capacidade de 20 litros cada, dispostos em
serie

Painel de controle

. Indicador e variador d; rotagSo-de tanbor de filtro.

. Indicador e variador de rotacao de agitador de suspen-
s30 de DUA na bacia do filtro.

. Indicador de corrente que passa .pela bobina do motor de
bomba de vacuo.

. Botao liga/desliga do motor de acionamento_do tambor de
filtro.
Botao liga/ceslica do motor de acionamento do agitador
da suspensao de LUA na bacia do filtro.
Botso liga/desliga do motor de homba de vicuo.
Bot3o liga/deslica da bomba de recalgue Jo filtrado.

Bomba de vacuo: tipo anel liguido
Motor: 5 HP

. Vacuo: 22 polegadas de coluna de merciGrio
Interligago com sistems de agua inJﬁstria1 rara forrar

anel liguido ¢ refrigerar o sistema.
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- Sistema de ar/destacador de torta do clemento filtrante
. Filtro de ar

. Medidor de pressao do ar..

Secagem/decomposicao termica de DUA

A figura 5 apresenta, esquematicamente, os e-
quipamentos para a secagem e decomposigao térmica de DUA na u

nidade de demonstragao do IPEN,
Assim tem-se a relagao de equipamentos:

- Forno

- Tipo tdanel com cinta transportadora

- comprimento: 6,17 metros

- Cinta transportadora

- Motor: 1 HP

Redutor: regulavel

- Exaustor do gds de reacao do DUA nc forno

Motor: 2 HP

- Capacidade: 2 m3/h.

- Sistemz de secaner por acuccimento eletrico

- Sisiema 1: conwrola a terperaturs ca 1€ zona de secoger
- Sistema 2: controla a tempecratura cde 22 vona de secagem

- Sistema 3: controla a termperature do forne ne zocns de co-

AN U G ¢ conirale €

~

composicao térrmiza ca torta de CU
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: DUA  mido

+ DUA seco

: U0y seco

: Tambor do filtro
: Destacodor

: Plano inciinado
:Nivel de DUA

Chapn  mdvoi

»: indicador de tcmperalura
: Rewiindor locol da iemperatura na pri=

meiro Zona de secagem

: Scida do gases

9: Exaustor

10: Requiodor local de temperatura na se-
gunda zona do secagem

Il Gabinete do forno

12: Cinta mdvel

13: Resisténcia

14: Refrotdrio

15: Controle de resistincias

16: Amperimeliro

I7:Regulador do temperatura final
18 Voltimotro

19: Lig./Des. de forca

'=NH3

20: Lig./Des. de acionomenio da cinta

21: Lig./Des. do exaustor

22:Lig./Des. do resisténcia do zono de
decomposicio termico

23: Lig./Des. do corrente para o resisiGncia
da segunda zono de Ssecagem

24: Lig./Des. da corrente para a resisténcio
da primeira zona de secaogom

25: Enfrodo de ar

26: Descarregodora com peneirg

27: Tombor

f=Vopor



-@

®

-®

O

-®
__@ .

C}-@

@

O

—©

touicy op
Cwtr2s3 g 045ty

20

,I ' _ L Sistemo de resisténcia |

B

U

2:Sistomo de rosist8ncio 2

3:Sistema de resisténcio 3

§19441433

ap ousz

1%

4.Sistema’ de resistdncic 4

o
)

jorusw

S:Sistema de resisténcio 5

0y

6:Sistema de resisténcia 6

0p3;s0dua33p
c9

oxiny

q\)
. T:Borros de cobre

‘0L T
oin,z1hesy ap

D VN

@
—®
4
' i :
T “;_.,‘" R * l]""—@ 8:Parafuso de contato

. . . . v - y
. . P v o
Y Y P A LT A s v v v v e L, - R R RS AL R A I R e ey o P X WL T RO W S 0P o

&¢



. 3%,

feito na ceixa com sistema de resistencias que podem <cer
interligadas ou desligadas. £ possivel manter o forno
dentro de uma faixa de temperaturas, O que nao seria pos-

' d - - . - . - . -
sivel, se a ligagao da resistencia fosse unica.

Assim tem-se na figura 6 a apresentacgac esque-

matica do sistema de controle de temperatura do forno na zona

de calcinagao.

"™

Painel de controle automatico

Chave liga/desliga da forca elétrica.

Chave liga/desliga da resistencia eletrica da 12 zona de

secagem.
- CLhave liga/desliga da resistencia eletrica da 22 zona de

secagem.

- Chave liga/desliga da resistencia eletrica da zona de de-

composigao termica de DUA a UO,.

3

- Indicador/conirolador da temperatura de zona de decomposi

¢ao termica de DUA a U03.

- Indicador de voltagem e amperacem.

Foriz de entracda/saida dc fornoe

.

Deccarca ca torte do forno

- Plano inclinadoc com peneira com malha de 2 mm.

- r b, Rl
Vibrador

SmDUr CE& BrmzZIfnémentio

Urma vez apresceniace & relaceo de ecuipsncrtos
p _ U]
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ceouame o precipiiaczo, fil
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Figura 7: Vista geral do unidode de produgbo de UO3.
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Figuro 9: Reator de precipitogdo de DUA
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Figura 10: Tonques de  cimzsnfogdo de nitrato de uronilo e
reotor de  precipitogdo de DUA com amdnia.
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Figuro II: Fillro rotafivo, motor de oc:zncmento do ogilodor de
suspensGo na bacio e bom::z de wvdcuo com  silencio- !
dor.

Figure 12: Filtro rolotivo com picno inclinode, motor de ccio-
nomento de forbor, poinal 2 confrole, bormbe de /

ironsferdncioc  do filtiodo e .30 separcior do dguo /
de orroste.
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Filtro rotativo com vdlvulo (parte mével) e porie fixa

(no chdo)

Figura 13

s forno com exoustor.
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Parie fixg

Foces A e B se sobreplem.

Fi-ural5: Dicyroma  da  vdlvilo.
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A: Tubo ce ligegdo, gomo e sistems de vicuo

B: Toria de DUA

C:Ccixa peora véocuo ouv ar comprimido -
D:Lomina de tefion desfccodora da forto do elemento filiscnie
E:Nivel do suspersdo de DUA

F:Sucpers3o de DUA

G:Aziicdor do suipsns3o de DUL no bacia do filiro

I: Gomo cde destoccmento de torio

de enxugsmento de forig

n
)
[
3
(o

:Gomo  nzutro

(]

4.Gumo de feormojdo de  lorto

“ador  do  suspeisde, bocis

")

ricurc 16 Esquems  do filtro com o

£5

eumos  formsdores, enyugciuvres e desfccodor  de  forfe.



:Gumo pore  envugoments 63 torto (ligodo o5 vEiuo)

Figiro 17: Desznho  esgeem®izo  do  tambor do  filtro
dzstazador, plono inclincdo e cinda.

cinto

l: Gz

2:Guomo poro dzsiciomente  da torta (ligodo oo or coirpnimido)
3: Pleno inclinodo — Descorga do forta  do filtro péro o

4: Cinte

5: Guino rneutro— Sem hoz3do

6: Como poro formogdo dz firte (Hzodo o5 vEzuo)

7:Viivuio  porte mdsel

8:Vé'vuia  porte fivo

com  wvaivulo,
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Figwro 20:Painel de contiole do forno e linha de suprimento
: de insumos.

e e g

KoY
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Figura 21:Forno com sistimo de  exoustdn, dispositivos de  con-
frole locol de 4emperciuros na zono de secegem/
de tortc e coixo de controle de ligosGo o resisiin
cias. Torrbor de  armzzenamento.

48

-

e it



e

Figure 22: Csguema

do

}:Sistems de tirogem forgads

2: Sistamo de resistincio
3:Co-te tronsversgl do forro

4: Cinto

forno com cinto,
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. PRODUCAO DE UO, A PARTIR DA SOLUCAO DE NITRATO DE URANI-

LO 100 gU/L E NH3 GAS0SO

A solugao de nit}ato de uranilo e transferida
a unidade de purificacao de uranio com solventes para a uni-
ade de produgao de DUA por ;ma bomba centrifuga, ate encher
's tanques de armazenamento e alimentagao (capacidade de 2600
itros) do setor de precipitagao de DUA com NH3 Zg’#A opera-
;30 deve ser feita, de tal maneira, que encha,}ao.mesmo tem~

0o, os 2 tanques para melhorar a homogeneizagao da solugao.

Alimenta-se a solugao no reator de precipita-
;30, gravitacionalmente. A pressao na saida do tanque €& pra-
ticamente unjforme e constante durante a operagSo da unidade,
garantindo-se vazao uniforme e constante na alimentagao da so
lugao no reator de precipitacac. 0 tubo Mariotte instalado no
tanque (figura 2) e responsavel pela manutengao da pressao at
mosferica na altura da saida da solugao do tanque. A vazao
da solugao e medida no rotametro (figura 9) e controlada ma-
nualmente por uma valvula glqbo aculha instalada a jusante do

rotametro (ver figuras 2 e 9).

A solugao de nitrato de uranilo entra no rea-
tor, aquecida a temperatura de processo na camisa interna on-
de recebe calor pela parede comurm 2 camisa externa, onde € a-
limentado a vapor de agua a 120°C. A vazio de vapor é contro
lada manvalimente por uma véivula. A passagem da camisa inter
na (projetada para um tempo de residencia da solucao de 5-8 mi
nutos) para o reator ¢ suficientermente pequena, para que a SO

lugao de nitrato de uranilo alimentado abaixo de p& de agita-

dor se de na tcmperatura da SusSpensao.



NH3 gasoso armazenado cm dois conjuntos de &
ilindros (massa total de 160 quilos quando totalménte carre-
ados), num patio, providos de um sistema de chuveiros para

aquecimento dos mesmos quéndo ha possibilidade de congela-
ento (expansao de NH3 de . i2 kg/cm2 para 0,5 kg/cmz). 0
bjetivo € manter vaz3o constante na linha de alimentagao. A
alvula reguladora de pressao (ver figura 3) localizada 2 ju-
ante no sistema de alimentégﬁo e armazenamento, manteém a pres
ao constante na-linha. A vazao de NH3 e medida no rotame-
ro (figura 2) e controlada manualmente pela valvula agulha lo
alizada & jusante, num valor pre-fixado e a alimentagzo do
H3 no reator se da atraves de um dispositivo perfurado ten-

o em vista a dispersao de gas na suspensao de DUA. 0 ponto

e alimentag¢3o esta na parte inferior,sob o agitador (figura 2).

0s dois reagentes {solugao de nitrato de urani
o e NQB) sao agitados com finalidade de proporcionar contac
o entre ambos formando-se sucessivamente os produtos interme
iarios (quOHNo3 , uoz(r-a_o3)2 , Uoz(N63)2.2 uo, (oH),, U0, (oH),,
NHL')Z u,0,, (””z,)z%ow , (NHA)2U207 , (NHu')zUOZ .e NHhNOB).
. velocidade de fotagSo do agitador e a altura do reator sao
rojetados no sentido de melhorar a area do contacto para ha-
‘er reacao completa. A suspensao de DUA transborda-se pela 2
ertura localizada na parte superior do reator onde 530 medi-
os temperaturas e pH . A vazao necessaria de NH3 , indica

'a pare uma certe vazao de nitratec de uvranilo no rotimetro, €

ontrolada usando pH conro parametro. O controle vazao de va

jor mantCm & lemperatura de suspensao no valor descjado.

A suspensao de DUA transborda para & bacia do
iltro ¢ sua vazao deve ser suficientc para manter o nivel na

ecia, pois o goumo cue se lIncolize, naguele instante, no re

SLFGIRY SRNETEPE I 2% Rt
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inferior do tambor deve estar ligeiramente mergu!hado para
rmitir a formagao de torta no elemento filtrante (figura 16).
agitador mantem uniformizada a suspensao e evita a classifi
i¢ao da mesma segundo tamanho de particulas e teor de DUA,
rmitindo uma formagao unifo;me e continua. 0 tambor de fil
‘0 € constituido de doze gomos. Um deles funciona como for-
dor de torta ligado ao vacuo, sete como enxugadores ligados

» vacuo, 3 como neutros sem ligagao e 1 como destacador liga-

) ao sistema de -ar comprimido.

A formagao de torta se da no gomo localizado na
iele instapte na parte inferior do tambor e mergulhado na sus
:nsao e a medida que o tambor gira no sentido horario esse
ymo passa a8 scr neutro, secador e destacador, respectivaren-
. A torta enxugada e destéca&a cai no plano inclinado para
cinta do forno (figura 14 e 17). A valvula controladora de
jcuo e ar comprimido € constituida de duas partes:uma movel,
»m movimento do tambor e outra e fixa e. ligada a linha de va
10 e de ar comprimido (figura 8). Tanto a parte movel como
fixa tem forma cilindrica (figura 18). A face exierna da
-imeira € ligada ao sistema de vacuo e ar comprimido. Esta
sce possui friso de forma circular concentrica em rela-
30 ao eixo do tambor do filtro que € preenchido pa;ciahmnte,
3] que a pa}te livre ¢ ligada a linha de vécuo e ar comprini

>. A parte movel possui doze furos circulares que atravessam

"

s60lido e sao paralelos ao eixo. Cadaum deles esté ligado
> gomo atraves de um tubo. Existe possibilicade de permuta-
5es nas fungoes dos comns, como controlar a vazao de  ar  ou

ntensicdade do vacuo, isto €&, podem alterar as coRd:soes Cpe-

acionais do filtro rotativo (figura 18).




.83,

A torta formada no filtro, ainda umida (52% de
umidade) e alimentada na cinta movel (velocidade 5 vezes me-
nor que a velocidade tangencial do tambor), O forno recebe e
nergia radiante infravermelha dos conjuntos de resistencias 1o
calizados na parte intern$ da parede e no teto do forno e a
regiao interna a2 mesma se aquece. A torta de DUA, 3 wredida
que percorre o forno sobre a cinta, vai perdendo agua livre,

amonia e agua estrutural, produzindo UO3 seco. 0 primeiro

conjunto de resisténcias € responsavel pela secagem ce  DUA.
0 segundo termina a secagem e O terceiro conjunto € responsa

vel pela decomposicao térmica de DUA.

No painel (figura 20) estao chave liga/desliga

de corrente para os trés conjuntos, porem os controles de cor

-~ .

rente sao independentes para os trés casos. 0 controle de ter

peratura na regiao de secagem de torts € feita pelo dispositi

)
vo de conirole localizado na parte externa da parede. Para o
controle de temperature na zona de decomposicao 1€rmica do
DUA existe uma cafxa com ligacoes de tal modo que se podenm
liogar parcial ou totalrente as resistencias a fonte de cor-

rente (figura 21).

0 fornc pessui duas &aberturas, uma onde entrar
tortaes e outire onde enira o ar da reacao e sai & torta. 0 ¢-
xaustor localizado no ietc do forno na primeira zona de scca-
gom estabelece & corrente de gases no forno, faz & tiraecen for
t2ds e supre 0 ar pare reacao.

A torte ac UO3 descarrecgace do forno cai  nz
peneira com zberturae de 2 mm ¢ & torta de reior tamanho cai

ne tairbor Ce armaze,crenlo. 0« finoe sho recolthidos no ocutro
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3. MATERIAS PRIMAS

Uranio

0 uranio esta, inicialmente, na forma de solu-

¢ao aquosa de nitrato de uranilo.

Origem:- coluna de reversao da unidade de puri
ficagao de ur3anio com-solventes no sistema TBP-nitrato de ura

nilof?.

Analise quimica da solugao de nitrato de urani

lo:

U oo 70 - 120 g/L

S T 60 - 160 ppm/U

P ..., .... 10 ppm/U

Fe .......... 26 - 50 ppm/U

Mo .....:..... 2 ppm/U i
pH . ... ... 1,8 - 2,2

parte por milhzo)

—

o

Q0
A
"

Em cilindros ¢e 40 ke de KB

3

Procedéncia:- Usina Colombina, Sao Paulo.
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L. UTILIDADES

- Vapor d'agua
Pressao de linha = 1 a 3 kg/cm2

Temperatura = 100 » léOOC

- Agua desionizada

Origem:- setor de desionizagao da agua industrial.

Descricao do setor de desicnizacao de agua

0 sistema € composto de:

a) Filtro de lona para impurezas mais grosseiras.

b) Filtro de cartucho para impurezas mais fineas.

c) Filtro de carvao ativado para eliminagao de cioro e mate-
riais o;génicos.

d) Vaso com resina catidnica e anionica misturacas, para eli-

. - - . co - . . ++ ++
minag¢ao de substancias ionicas dissolvidas como Ca , Mg .

Origem:- agua da rede municipal de Sao Paulo.

Ar comprimido

Sistema de comprossor.
ceppcidade: 1,2 hm” /min

oy - ol 1 ’ 2
pressao: 3,5 hec/onm

Eletricidede

127 e 220 volzs,



Vacuo

Fornecida pela bomba de vacuo do sistema de filtra;So. Ca

pacidade de vacuo ja descrito na pagina 35 .

5. METODOS ANALITICOS

Apresenta-se aqui apenas um resumo de alguns

métodos rotineiros no Laboratorio Analitico do CEQ.

0 método parz determinagao de uranio em DUA nu

clearmente pura baseia-se na calcinagao direta do sal 2 900°¢,

durante uma hora, resfriandc-se em descsecador e pesacem do

U308 .

Faz-se 3 determinagao espectrofotométrica de

silicio em uranio por meio c¢o complexo reduzido de acido sil

i
co-molibdico, na fase orgadnice composta de uma risturz de al-
cool amilico e aceieto de etila, na proporcao de 2:1. Faz-se

a redugao com solucao de cloreto estanoso € & determinacao ef

pecirofotorstrica er €10 nm, utilizando-se como referincia u-

ma prova brance dos reagenies,

0 metodo veado pare & determinagas  de micros

]

cventicdades de foefire er Granic onvelive tnicigirenie i



c A1
gao com uma mistura de acool amilico e acetato de butila. A
seguir utilizam-se métodos colorimetricos baseados principal-
mente no desenvolvimento de coloragao azul do complexo de fos
foro com molibdénio (azul de molibdénio). Utiliza-se o clore

to estanoso como redutor.

Molibdenio

0 molibdenio foi determinado espectrofotometri
camente pelo metodo da redugao do molibdenio com clioreto esta
noso em presenca de sulfato ferroso como catalizador. 0 com-
plexo colorido de molibdenio pentavalente com‘tiocianato de a

monio € extraido com acetato de butila e medido em A=L70 nm.

Ferro
— ¢
0 ferro € determinado aproveitando-se a colora
¢ao apresentada pelo complexo o - fenantrolina - ferroso apos

redugao a Fe'? , em meio_clorfdrico.'-A coloragao vermelha in
tensifica-se em pH = 2,5-3,0 e a medida espectrofotomatri-
ca € feita em 515 nm. Como solugao de referéencia utiliza -se
uma amostra sem a adigao da o- fenantrolina. Desta mesma for
ma € feita a calibracao utilizando-se solugoes de cloreto de
uranilo em concentracao aproximada de 1 g de U/litro e adi-
¢30 de solugdo padrzo de ferro em concentragbes variodas, com

um volume final de 25 m).

0 método baseia-se na determinacao espectrofo-
g

tomeétrica de bero com a extracao de tetrafluorboratic de mono-

metiltiomina em 1-2 dicloro-etano.



caAplTULO 1V

OPERACAD DA UNIDADE DE PRODUCAO DE UO

3

1. DETERMINACOES PRELIMIKARES A PARTIDA

Descrevem-se aqui apenas os poucos controles a
naliticos necessarios ao conhecimento dos engenheiros ‘de ope-

ragao de usina.

a) Determinacao da concentracao de uranio na solucao aquosa de

nitrato de uranilo

Para dar partida a opera¢ao da unidade de pro-

ducao de U0 deve-se fixar as condigoes operacioneis. A de

3

terminagao da concentragao de U na solucao de nitrato de u-

ranilo (alimentagao do rcetor de precipitagao de DUA com :HB)

-

€ a primeirs provicdencia a ser tormada, A partir do mesma fi-

faz~-se necces

xam-se os demais parametros. Duranie a operagao
saris a determinaczo rapida cde uranio nas solugobes aaunras.

Escolheu-se ur rCtodo pare determinacao de nitrato ¢o urariio
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que se baseia na determinagao de densidade da solugao. Esta
determina;So pode ser conseguida com uma colegao de densime-
tros. £ um mé€todo facil, barato e rapido. Em vista disso,

procurou-se estudar mais detalhadamente o metodo.

Em primeiro lugar verificou-se que a concentra
g¢30o de acido livre e a temperatura influenciam na densidade da
solugao, assim sendo mantiveram-nas constantes durante a de-

terminagao. :

Em sequida, para facilitar o estudo coletaram-

se series de dados. Os procedimentos, para tal fim, s3o os se

guintes:

1) Providenciaram-se 5 litros de solugao aquosa de nitra
to de uranilo a 120 g de U/litro, previamente analisada no la

boratoric analitico.

2) Prepararam-se 5 porgoes de 1 liiro cada, diluvindo - se
até a concentragao desejada. Prepararam-se solugoes de 60 ,
80 , 90, 100 e 120 g de U/litro, tendo-se ém vista que a so-
lug¢ao de nitrato de uranilo e um produto da unidade de purifi
cagao, e que a sua concentfagéo varia de 60 a 120g <= U/litro,

sendo & mais comun agquela de 100 ¢ de U/litro.

3) Acertou-se a concentracao de acido livre en 0,04 1 en

todas as emcstras.

P
n

L} Durante & Zeterminagao, mentiveram-se as scl.ucoes

.o, - - "0
mostatizaedae a8 teirperatura constante de 20 C.

5) Utilizaranm-sc densimeiros para deterninacao da densi-

c¢ade.
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A Tabela ' mostra a correlagao densidade vs con

centragao. A Figura 23 mostra a mesma correlagao.

TABELA 1 - Concentragao de nitrato de uranilo em fungao de den

sidade

Solugao de nitrato de uranilo nuclearmente puro

Concentragao Densidade
g de U/L : g/cm3
60 1,090
80 1,110
90 . 1,120
100 1,130
120 1,150

Para comprovar a utilidade da curva, ensaiou-se
o método numa serie de experimentos, variando-se a concentra
¢ao de HNO3 livre de 0 a 0,08 M, mantendo-se a temperatuy
ra constante em 20°C. Verificou-se que o erro conetido na de
terminagao de concentracao de nitrato de uranilo foi, em meé-
dia, menor que 2%. O0s parametros operacionais ajus:ados a par
tir dessa determinagzo na operagac continua da unicade foram
0s mais corretos possiveis, considerando-se Ggue & meSma8 OCOF-
rev normalmente. Verificou-se assim gque hd uma linearidzde da
concentragao vs densidade quando se mantém fixas & temperaty
ra da solugao e a concentragao de HND, Jivre. 0 uso “euste

3

grafico para a dcterminacao rotincira do concentratzo de  rni-



Concentracio de Nitrato de Uranilo (g de U/L)

6l

] | J | ] R
120l .J
Ho}- ' -
100} i
90} i
sof i
70k -
60l | -

Temperatura : 20°C

Conc. dcido livre: 0,04 de HNO5
pH: 1,8

1 1 1 . |
1,09 LI 1,13 L5

Dersidode dao solugdo de Nitrato de Uranito (g/cm3)

Figura 23: ConcentraiGo do solu;8o dz Nifretdé de Uronilc em ¢ de U/L
vs. Densidode  do 5:»!’.1(.50' em o/cm3,
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trato de uranilo € facil e muito conveniente numa "unidade de

purificagao.

b) Determinacao de vazoes de alimentagao do reator quimico

Determinacao da vazao de nitrato de uranilo

Calcula-se a vazao volumétrica de nitrato de u
rahilo em L/min para a alimentagao do reator de precipita-
gao, conhecendo-se o termpo de residencia adequado da suspen-

sac no reator e o volume util do mesmo com agitagao.

Relagao usada na determinagao € v=V/T em

L/min (relagao 1). Sendo: . .

v = vazao volumétrica da solugao de nitrato de uranilo (L/min)
V = volume real ocupado pela suspensao de diuranato durante o

funcionamanto do reator de precipitagao, expresso em (L)

T = tempo de residéncia (minuto) da suspensao de DUA no rea-

tor de precipitacao.

Por ser facilmente controlada no rotametro com
auxilio de uma valvula, a vazao volumetrica passa a ser um pa

rametro muito importante na operagao.

Calcule-se a varzao rassica da solugaop equesa de
nitrato de uranilic em ¢ de U/litro, conhccendo-se & verac
volumétrica da solucho de nitrato de uranilo em (L/min) € sua

concentragao er. ¢ de U/liiro.

t

Entao: m - v ,C (Relacao -2)

Lal

onde:
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m = vazao massica da solucao aquosa de nitrato de uranilo em
g de U/min.
C = concentragao da solugao de-nitrato de uranilo em g de U/li

tro.

Observacoes: de modo geral nao se conhece o tem

po de residencia adequado antes de completar o estudo da ope-
ragao. Baseando-se nos experimentos de precipitagao de DUA

-

em batclada e nas referéncias>?2%,6,26

constatou-se que O tem
po de residencia adequado varia de 10 a 60 minutos. Deve -se
observar que o reator de precipitagao foi projetado parz o tem

po de residencia de 42 minutos (13,5 kg de U/hora de produ-

¢ao).

Vazzao volumetrica de NH

3

Obtém-se a vazao de alimentag2o de NH gesou-

3

so, em litro de NH por minuto, no processo de precipitagao

3

de DUA por trés maneiras diferentes,
- Pelo calculo estequiométrico, usando-se a equagao da reagao:

2 UOZ(NOB)Z T 6 NH. + 3 B.0 ———— (NHI{)

3 2 + 4 :\hbnn'..‘

.0
227

2
2

Fazendo-=e o balengo estequiorétrico c& ecua-
¢3o0 acima opteém-se um concumo de 0,21k kg de NHB por guiio-

grama de U

de 5 precipitacoes mantendec-se e5ts relacao, com precipitaceo

em regime descontinvo., (0 pH  rcdieo obtido foi ce 7.0 xC,
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Repetiu-se o experimento em regime continuo e

o pH variou de 4,0 a 8,4.

Como foi obs;rvado,_hé dificuldade em manter a
va 30 de NH3 constante na‘éperagso continua da unidade de
precipitagao de DUA, principalmente quando a vazao € estequio
metrica, pois quando se opera em "pH proximo de 7 hd uma va-
riagao brusca de pH com uma pequena variagao da vaz&)dePHB.
Alem disso, o fator real de controle e a vazao voluméetrica, a
qual) depende da temperatura e da pressao de NH3 na linha,is

to e, para vazao volumétrica constante ha variagao de vazao

massica de NH3 .
- Pela utilizagao de uma familia de curvas de precipitagao com
NH3 gasoso:- para se ter uma ideia das quantidades ce NH3
consumidas durante a precipita¢ao continua de DUA, decidiu-se
fazer uma verificagao por rzio de precipitagao de nitrato de
‘uranilo no proprio restor e de modo descontinuo, pois como foi
explicado acima, € muito dificil controlar o pH em torno Je
7. Visou-se.estabelecer com este experimento os d&dos de par
tida relativos ao consumo de NH no reator quimico, para pos

3

terior cadlculo da vazzo de NH climentado coniinuacamente.

3

Ixperimentes:

Reagentes

'

L2000 litros da solugac aquesa de nitrato de uranilo de
120 ¢ de U/L
.4 cilindros de l-.'H3 = 160 kg .

. agua desionizada
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ﬂgterial

. instalag¢ao da unidade de produgao continua U0
. balanga capacidade 150 kg

. pHmetro portati)}

. copo de 1000 mL

. copo de 25 mL

. copo de 50 mlL

. papel de pH Universal

Procedimento

a) Alimentou-se o reator guimico de precipitag5o com 5§50
litros de uma solugao aguosa de nitrato de uranilo de 120 g de

u/litro.

b) Aqueceu-se 2 solucgao de nitrato de uranilo a 60OC,

mantendo-a agitada a 400 rpm.

c) Alimentou-se o NH léntamente borbulhando-o direti

3

mente na solucao sob agitagas. .

d) Esperou-se o pH atingir os valores 5 , 6 , 7 , 8
e 9 , parandc-se e anotando-se O consumo de NH3 (por pesa-

gem) para cacda valor de pH.

e) Repetiram-se cs mesmcs procedimentos para solugoes de

100 , 90 , 80 ¢ 60 ¢ de U/)itro.

f) Corm o0s recsulizdos dos experimentios fez-ce &

e ¢ Fioure 24,

.
Ce ey
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pH de suspensdo de OUA

67
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| ]
0,00 -
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X
0,200 0,250

Corsumo de Aménic (kg)

Figuroc 24: Consumo de Amdnic em funsdo de pH final do

de solucdéo de Nitroto de  wranilo: 10 litros
Concentrosto

Yolume

§i: 80
2: 80
3: 90
& 100
5:120

de

Nisrato d= wresily em gU/L

suzpansdo de

DUA.



Obteve-se assim um consumo de amonia da orden

de 0,2 kg de NH3 para 1 kg de U , para pH =7 .
- Pelo uso de pHmetro na.safda de DUA do reator de precipi-
tagao:- obteve-se o consumo‘de NH3 monitorando os valores
de pH da suspensao de DUA saida do reator. Deixou-se atin-
gir o equilibrio para cada pH considerado. Em pH =7 obte

ve-se um consumo medio de 0,2 kg de NH por kg de U.

3

Resultado

Usando-se treés procedimentos diferentes para a
obtencao do consumo de NH3 no reator de precipitacao, para

valor de pH igual 7, encontrou-se, em media, 0,2 kg de NH

por kg de U.
Obtem~-se 2 vazao volumétrica usando a releagao:

- _ mx R x T

v = —— 2 > _ (relagao 3) .
NH M x P §
3
onde:
v = vazao volumétrice ce HNKH_ em (L/min)
NH 3
3

m = vazac massica de nEL,ooem ko de NH3/hora
R = constante Universzal dos oases

- ! [N PRy . Y
T = temperaturz de H¥_ [0 roiametro em (1)
M = rassa molecular d2 NH
2 = pressao de NH3 e reteretro en (aim).

L vezao volumétrica de NH. € um parémetro ce
>

conirole muito importante. £ rmedida por um rotameirc loceii-

zacc me Yinhs de &lircertazic antec de entrar no reator o 00T

Y

treleda ne volor pre-estezelecido Com aurilic Oy Unl v o

TEARRY WAL g e o e

PRI S



2. ESTUDO DI: PARAMETROS QUE INFLUENCIAM A QUALIDADE E A PRO
DUCAO DO 10,

Procurou-se ;ela;ionar e conhecer osvpar&mnros
que podem ini{ zenciar a qualidade e a produgao de U03. Para
isso estudarz- os manuais de operagao do filtro e do forno e
usaram-se dos Jados obtidos nos experimentos realizados na u-

nidade ‘de prc:-:¢ao descontinua de DUA.

a

Para faciiitar os estudos, agruparam-se os pa-
rametros por ::=tor de processo que compoem a unidade de produ

¢ao U03.

Precipitacao :zzntinua de DUA com NH

- Concentr:zz2o de uranio da snluczo aquosa de nitrzio de u
ranilo de alizzntagao.

- pH da suv:izensao de DUA na descarga, do reator.

- Temperai--a da suspensao de DUA na descarga do reator.

- Tempo de -esidencia da sugpensEo de DUA no reator.

- Excesso := NH3 sobre vazao estequiometrice na alirente
¢ao do reator.

- veiocicez:: {rpm) do agitador de suspensao ¢e DUA no reaz-

tor.

- Velocice:: (rpm) 6o tresbor e filiro rotativo.

- bPerfode 11 soitacor dz suspensao de DUR na bacia do fil-

- Jemperze.-z da tuscenzao de DUA na bacie do §filtrc.,
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- pH da suspensao de DUA na bacia do filtro.

- Teor de uranio na suspensao de DUA em g de U por ﬁtro na
bacia do filtro.

- Tempo de residéncia da suspensao de DUA na bacia.

- Tipo de tecido (porosidaée e material) do elemento fil-

trante.

- Material e espessura do destacador da torta do elemento
filtrante.

- Lavagem da torta de DUA com agua ou solugao aquosa de ni
trato de amonio no elemento filtrante.

- Distribuigao do vacuo nos gomos do tambor de filtro e o
valor do vacuo aplicado (no setor de formagao e enxugamento da
torta) no tambor de filiro.

- Zona (%) do elemento filtrante do tambor de filtro irer-
so na suspensao de DUA.

- Vazao e pressao de ar no gomo na zona de destac.mento da

torta do elemento filtrante.

Secagem da torta de DUA - Forno de Cintg

- Tempo de residencia da torta ce DUA sobre a cinta na zo-
ne de secacem do forno continuc.

- Perfil de temperatura (na direcao perpendicular e na ci-
regac paralela) na zona de sccacer do forno.

- Umidade da toria de DUA ne entrada do forno.

]
<
[ 4]
~N
LI
Q
L]
~
n
o
AS)
m
-
[
-
c
-
a
[4)
[a]

ar ne zcne de seesgem 6o forno.
- Distribuicao de torie de DUA na cinte do forno.
- Altura d& torta de DUA n2 cintis do forno, )

- Espessura da torte de DUA,

MR e R A b amd T
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Decomposicao térmica de DUA

- Tempo de residéncia da torta seca de DUA na zona de de-
composi¢ao térmica do forné.

- Perfil de temperatura na zona de decomposigao térmica de
DUA do forno (na diregao perpendicular e/ou na direcao parale
la ao mcvimento da torta de DUA/UO3).

- Vazao de ar e sua temperatura inicial na zona de decompo

-

si¢ao termica do forno.

- Caracteristica da torta de DUA na zona de decorposicac t

[1-1
|=

mica do forno.
- Espessura da torta na 2ona de decomposigao termica de DUA
do forno.
- Distribuigao da torta na cinta do forno.

- Altura da camada Ga torta na cinta.

3. PRE-OPERACAO PARA_PRODUCAO EXPERIMENTAL DE U0,

E uma ztividade programada e desenvolvids an-

tes de iniciar a operagao propriamente dita da unidade. £ u-

I
)

me adegquscao da unidade pare producao de U0, de carzcieris-
i ) >
ticas apropriedas o finalidade de procduto. tnclui-se aau’ 2

colets de cdados para a operzcac. No caso da unidade de crodu

cao de  UD 2 pré-oneracsc desenvolveu-s¢ em 3 faces: &, en
T ’ L, 13

)

sgios para 2 verificacao do Tuncionenento dos cqguipenentos que
compoem e unidide de producao de bty s b) producdo de DUL/UD

sem centrole de gualicdade do produto; c¢) otimizagan dos [asri

retros operacionais,
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a) Ensaios para a verificacso do funcionamento dos equipsnen-
tos

Py

Colocou-se em funcionamento cada um dos equipa

mentos da unidade sem preocupagao alguma com a prmm;&>de003.

-

Comparou-se o desempenho dos equipamentos, das ligacoes ele-

"tricas e hidraulicas com as especificagoes do projeto. As mu

dangas ocorridas por equipamentos foram:

"No sistema bomba/tubulacao do transporte de
nitrato de uranilo nuclearmente puro na forma de solugao aquo
sa dilvida do tanque de armazenamento da unidade de purifica-
¢a20 de uranio para os tangues de armazensmento da unidade de
produgao de UO,. £ solugzo de nitrato de uranilo é borbeada

3

de um predio pava o ouvtro, usando-se uma linha de aco incxid

{an

vel de aproximadamente 36 metros de extensao.

Fez-se manutengao na carcaga da bomba de re-
calque de nitrato de uranilo da unidade de purificégéo para a
unidade de produgao ce UO3 com finalidade de eliminar os va

zamentos da mesma, evitando-se assim percas para €sgoto ou con

taminagao de nitrato com impurezas.

Trozou-se & tubulscao e 2s valvuelzs inzcdegu

(i<

das na linha de succzo de bombe por outres de renor perde de

carga, evitando-sc¢ & «corréncia de cavitecao ce borba.

Retirou-se & valvule €e retencao he Cescarcea
da bomba, eliminendc-se perde de carne coencentrada ne esma,
evitando-se acsifim Ci~inuicao ce cepecidecde de  transpoirie do

sistema. v .
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Trocou-se a tubulagao de 1 polegada de PVC
por tubulagao de 3/k polegada de ago INOX AISI 304 e soldaranm
-se 3s unioes eliminando-se a possibilidade de ocorrer vaza-
mentos na linha com consequente perda de uranio para o esgoto
(sabe-se da baixa resisténcia.mecsnica de PVC e sua fragilida

de perante a vibragao e pressao transmitida pela bomba).

Na unidade de precipitagao continua de DUA

com MH_:

- Retirou-se de operacao a bomba usada na ali-
mentagao de nitrato de uranilo na forma de solugao aquosa no
reator de precipitagéo ce DUA com NH3 , elininando o erro no
controle de vazao no rotametro. A bomba transmitia vibragao

no rotametro e a vazao desenvolvida pela mesma era irregular,

dificultando & fixacao Go parametro.

Retirou-se de operagao o pré-aquecedor da so
lucao de nitrato de uranilo, evitando-se assim & perda de car
Go e iransmisszo dJe turbuléncia que dificultava ¢ fixaszo de

vazao.

(13

Inctalou-se uma valvula nere ter-zde de &ang

tres pare medices manvel co  pH.

Elininou-se o contactlo metel-petal no egitz-

! [ PR

dor da suepcneao ce DUA, no reastor de precipiteceao, veando-:

123

anel cde 1eflon, e evitando~-se, assim, 2 contaminzceo da  us-

pensao por-ferro.

Instalou-se ur purgador na lirha de conlentea

do do vaper €& L0U&, SI0NRCTITENCO=SE VapOT.
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No sistema de alimentacao da amonia providen
ciou-se a instala;So de patio para cilindros de amonia, bem
junto a unidade, encurtando-se a linha de alimentagao e evi-
tando-se o vazamento de NH e diminuindo sensivelmente a2 per

da de carga na linha.

Os problemas decorrentes do congelamento de ci
lindros foram sanados providenciando-se: a) instalagao de sii'
gema de aquecimento do cilindro de NH3 com agua industrial
(temperatura ambiente), formada de conjunto de chuveiros ciri
gidos sobre o }opo de cilindro; b) aumento de capacidade de

amonia no patio de armazenamento. Um dos resultados observa-

dos foi 2 melhoria na continuidade de operagao e maior facil

dade do controle dos varios parametros.

No sistemas de filtro e vacuo:

- Elimincu~-se o sistema de lavagem de torta de
DUA formada no elemento filtrante com 5gua ou solugao de ni-
trato cde amonio, pois o filtro nao comportava a zona de leva-

gem. Evitou-se,a2ssim, a produgao de torts de DUA muito u-ida.

-

4 .

hum filiro melhor proj2iedo seri il este sistema de lera-

4 1]
Ch
(ad

iltro.

b}

c¢o

Q.
a
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0

cem, pois aumentaria & flexibili

an
(&)
C
“r
[
3

- Instzlou-se, & jusante do sistems co v

cisieme ce seci~antadn o, sunentando-se © tempe € & &re

[a4)
Q.
(R
v
1>

dirmentacado € evitande-se a porce de uranic pare 0 €sCoto.

Ke sistema forno de secacem/decornosizac (of

rice de¢ DUEL:



- Retiraram-se dea circulacac as bandejes v

I
das para transportar a2 -or:a no forro. instalou-se, essin, um
novo sistema carga/descarga ds torta. Antes da modificacao a

O

v - -
torta cala na bandeja e esta era colocada diretamente sobre

cints irensportadora. Atualmernte, a torta cai gire:l

W

TeENTE ne
cinta, facilitando a operagao e economizando um operador gue

era encarregado da carga/descarga das bandejas.

A modificagaoc acima permitiu melhorar o periil

de temperatura no forno, melhorando e controlando a circuiezao

Ze ar no mesmo.

rm

b. PRODUCAO DE DUA/UD S

3 M CONTROLE DE QUALIDADE DG PRCOUTO

Feita a manutengso nos equipamentos, colocada 2
unidade dentro cda especificagzo de projetos e resolvidos os
problemas que impediam seu funcionamento, procurou-se estucar
os parametros operacionais visando a formagao de torta sem se

preocupar com controle de qualidade da mesma.

txperinento |

Objetivo: obtengao de toris na descargs do filtro,

Condicoes operacionais:

Ldotaram-se, para iniciar o primeciro crperiref

—

{0, @s condigoes operacicnais c¢a unidage de profucac de DU

(regire descontfnuo). Elas sao: . )

- pH de suspensao de DUA ne nafda do reator < pr&cigi:a-

coc: 9 .




- Temperatura da suspensso de DUA no reator de precipita-
cio: 60°C
- Rotagao do agitador ca suspensao de DUA no restor: 760 rom.

- Relagao (NH_/U) = 3,6 .

3

- Tempo de residencia da suspensao de DUA nc reator: 43 xin.

- Vazao de nitrato de uranilo na alimentagao do reator:

2 L/min,
- Vszao de Nl-'.3 (1 atr. e 20°C) na alirmentacszc do reator:
81 L/min.

- Concentracho de nitrato de uranilo na soluc3do de aliren-
tacao do reator: 100 g de U/litro.

- Velocidade do tambor do filtro: 0,072 rpr.

- Perfodo do agitador ds suspensao de DUA na bacia do fil-
tro: 3 segundos.

- Vacuo aplicado na zonz de tseccagem/forrmacao de torta: 13
polecadas de mercurio. .

- Polpa de DUA na baciz do filtro na zona de formagao de
torta: 100 g de U/litro de suspensao.

- Elemento filtrante usado no tambor: uma so camade de lo-

na de nylon. Nome comercial: REMAE 1098.

pH da suspensao de DUA na bacia de filtro: 8,9.

Destecador da torta: lamina de teflon de 3 mm de espes-
sura.
- Lavagem ds torta: nao houve.
- Prescsao de ar na zona de destacamento da torta do elcmen
. ) 2
to filtrante = 0,2 Kg/cm

. - . .0
Temperatura da suspensado na bacia: 35°C.

'

' 0s resultados o expuerinmento csiae na  Tobe
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TREELL 3 - Correlacao umidage da torts de DUA com sua espescy

ra, produczo e presenca de uranio ro filirado

Jorta de DUA na detcarcga do filtrado Filtracce

Operagao ! espessura ! producze presencz de

n¢ umicade da torta 3 de DUA uranio
(%) {mm) ke U/h

1 53 5,5 8,b positivo

2 53 L,9 7,8 Fositivo

3 51 L,8 8,1 positivo

& 50 L,5 7,9 RECEtivo

< 52 L 8 - 7,9 neqativo

6 53 L, 7 g,3 negstivo

Encsio de uranio: reacao de togue com ferrocioneto

Para a realizagao do experimento I}, tornou-se
necessario a conversao da velocidade do tambor do filtro indi
cado no peinel para a.velocidade real, o cue ¢ feito operando
-se o filtro com carca e determinando a velocicade real para

cada urms das velocidacd2s indicadas no pairel.

L conversao da velocidade recal

e
©
-
a
©

tafig(;rt‘

cial & feita pela relacso:

v = T . D .-V (Relacao &)

onde:
1

Vt = velocidade tangencial do tambor (en/min)

D = cianctre do tertor do filtro en (or)




Os resultados das CONVErsoes estac na Tahela 4.

JABELA L - Velocidade tangencial do tambor do filtro er fun-

¢30 dos valores rpm indicados no painel

R R TR IN IS SRS T S i e

Velocidade do tarpor de filtro rotativo Velocicdade tangen-

cial co tambor do

indicado no painel real filtro rotativo
(rpm) . (rpm) (cn/min)
100 0,C210 6,03
200 00,0370 10,62
300 0,0550 15,80
koo : 0,0720 20,67
500 | 0,c900 25,67
600 0,111 31,850
700 60,1260 36,18
800 00,1470 ~ 42,41
900 0,1680 48,24

xperimento |}

Influéncia de vacuo apliczdo na zona de enxugarentc,/orime-

(30 de torta.

Condiches experimentais:

Vicuc aplicado: 5 @ 22 polegadas de Hg.

Outros parzmetros: iguais aos do experimento 1.

Qe recpulizdos do ey-eriiwnto Il ecido o Jebole 5.
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Tabela 5 - Correlacao entre vacuo aplicado nos gonos de tom-
bor do filtre, espessura e umidade da torta de
DUA.
Vacuo Jortia de DUA Omida na descarca do filtro
Aplicedo
em Espessura » Umidade

em em
(pol Hg) (mm) ( %)
5 1,3 Eh
6 1,6 55
7 1,7 59
8 1,5 54
] 2,2 53
10 2,4 52
11 3,3 50
12 L,o 52
13 L. 2 52
14 b3 51
15 Lo L 51
16 b,o 50
17 4,6 L8
18 I 51
20 b,9 52
21 5,2 50
22 L 51

Expe.imento ll§. Estudo de influeéncia da velocidade do tambor

na formagao da tcria.
¥

Condicoes operacionais:

]

Rotacdo do tambor de filtro: 0,02} & 0,1470 rpm

Dutros parametros: iguais eos do experimento |




.80.

0Os resultades do experimento |1l estao na tabe-

la 6.

Jabela 6 - Correlacao entre a velocidade do filtro rotativo,

espessura e umidade Sa torta de DUA.

Velocidade Torta de DUA na descarge do filtro rotativo
do tzmbor
de filtro © Espessure Umicade
(rpm) (mm) (%)
0,0210 7,8 L8
0,0370 6,9 51
0,0460 7,0 51
60,0550 6,6 50
0,0635 6,2 51
0,0720 4,8 51
06,0810 4,2 53
0,0900 2,8 5]
0,1005 1,7 55
0,1111 1,2 59
0,1165 Nao formou torta Massa muito Umida
0,1260 Nao formou torta Massa rmuito umida
0,1470 N3o fqrhou torta Massa muito Omida

- e PODN

Depois de terninades os tres primeiros experimen
tos, analisaram-se os resultados, visando uma realizagao mais

segura dos proximos experimentos,

No experimento | verificou-se que, controlando os
parametros adotados no resro, pcde-se obter a torta de DUA na
descarga do filtro. Entretanto, nao houve preocu;agao ro sep
tido de otimizagao dos parametros para se obter meior produ-

1
tad
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Nos experimentos 11 e J11 estudara&-se as in-
fluencias do vacuo aplicado e a velocidade do filtro rotati-
vo, respectivamente, na qualidade da torta.

Analisando-se o resultado do experimento 1 (1a-
bela 5) verificou-se que a espessura e a umidade da torta, na
descarga do filtro, sao praticamenté constantes, quando os
valores do vacuo aplicado no gomo do tambor do filtro ultra-
passaram 16 polegadas na coluna de mercurio. DObtiveram-se os
melhores resultados em relagac a espessura (maior valor) e
vmidade (menor valor) da torta quando o vacuo aplicado va-
riou de 16 & 22 polegadas na coluna de mercurio. Concluiu-se
que o vacuo a ser aplicado no proximo experimento deverd ser

maior que 16 polegadas (Hg).

Uma vez escolhido o valor de vécuo aplicado, ana
lisaram-se o5 resultados do experimento 1l (tabela 6). Ve-
rificou-se que a velocidade de filtro rotativo poderia ope-
rar entre valores 0,0210 e 0,V111 rpm para a obtengao da tor

1

ta.

Uma vez adquirido melhor conhecimento da opera
¢ao do filtro, o proximo objetivo passou a ser a obtengzo da

produgao maxima de DA no filtro.

Fazrndo-se o balango do material no. tambor do

filtro chegou-se a3 relagao:

PD . (relacao 5)

]
A
<
—
-
<
©
bad

onde:




PD - Prcdug¢ao de DUA na descarga do filtro em kg/ﬁora

D - Didmetro do tambor do filtro em m

L - Lergura do tambor do filtro-em m

E - Espessura d» torta no tambor.do filtro em m

V - Velocidade do filtro rota;ivo em rph (rotagao por hors)
p - Densidade da torta umida no tambor do filtro em kg/rr.3

X - Teor de DUA na torta em kg de DUA por kg de torta.

Definiu-se X como (1 - U), onde U & a umidade

da torta.

Aralisando-se a relacao 5, verifica-se que a
produgao dé uréaio no filtro depende de quatro variaveis ou
sejam: espessura, densidade e umidade da torta e velocidade
do filtro rotativo. Diadmetro e largura do tambor do filtro

s3o0 constantes.

0 proximo passc seria o estudo dessas varia-
veis. Verificou-se que na pratica a densidade e umidade da
torta sao virtualmente constantes quando ha Erodugéo de DUA
no filtro. Adotou-se o valor médio para essas variaveis. As-
sim a produgao depende consideravelmente da espessura da tor

—

te e velocidade do filtro rotativeo.

Pela tabela 6 verificou-se que 3 espessura da
torta depende da velocidade do filtro rotativo; assim pode-
~se considerar que a produg¢ao depende s6 do parametro veloci
dade do filtro rotativo, fator facilmente controlavel pelo
operador. Entao tem-se produgao de torta somente como fungao.
da velocidade do filtro rotativo. Para obtencdo da produgio

¥
-‘ - . -~ »
mixima tracou-s2 a curva que correlacions e produgao de DUA
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no filtro e a velocidade do tambor rotativo. Usocu-se a rela-
¢ao 5 para calculc da producao da torta no filtro. Os resul-

tados estao na figura 25..

Experimento IV - Ensaio de verificagao de conclusaoes dos ex-

perimentos anteriores.

Condicoes operacionais

Vicuo eplicado nos gomos do tambor rotativo do filtro = 22

polegadas de coluna de mercurio.

Velocidade do termbor votativec do filtro: 0,0635 rpm

Qutros parametrcs: jguais acs do experimento |

0s resultados estao na tabela 7.

Jebela 7 - Correlagao da umidade da torta de DUA com sua es-

pessura, produgao e presenga de urdnio no filtra-

do.
! Torta de DUA na descarga do filtro Filtrado
Operazao ; : : ——
Unidade Espessura da| Produgao da Fresenca de
Uranio
(2) torta (mm) torta(kg U/h re U/Vitro
) 53 L,7 10,40 < 20
2 L8 4,9 10,60 < 20
3 52 b,9 10,70 | < 20
. : ! ;
4 55 5,5 10,90 < 2¢
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Experimento V - Obtencao dé vo..

Ctonhecida a produgso de DUA na descarga do fi)
tro, estudou-se a2 sua transformagao em torta de U0, no forno

3

ccntinuo.

Concluiu-se que a altura da torta e o tempo de
residencia tinham influéncia decisiva na secagem ou na calci

nagao de DUA,

Fixaram-se as condigSes operaciogneis do forno
baseados nas operacoes da unidede cvescontinua de DUA e os ra

nuais do forno.

Condic¢des operacicnais

Largura de camada da torta de DUA ne entraca do forno: 50 cm
Altura da camada da torta de DUA na entrada do forno: 3 cm

Tempo de residencia da torta de DUA/UO3 no forno: 2 horas.

TJemperaturas de forno

Terperatura i = Temperatura no ponto @ 75 ¢ da entrzce:

120°%¢

Temperature |1 Temperatura no ponto a 263 cm da entrada:

, 120 a 320°¢C ,

Jemperatura 111 Temperatura,no ponto a L79 cm ca entrada:

120 2 450°¢C. ,

'
ODutrca parametros: iguais aos do experirento IV.

1
n,_g;..l-A,h.Hf;LSn roa tobhoe ]Lﬁ.




Tabela 8 - Secagem do DUA em

da torta

fungao

do gradiente de temperatura do forno e da

espessura

Temperatura

DUA Umido entrada do

forno

T T TR T I TS TR T T T T

DUA/UO3 na saida do for-

no (descarga)

120

120

200

350
4io

45Q

Espessura | Umidade

{(mm) l (%)
oee. _slo . 9
5,0 56
4,8 52
h,8 52
h,8 52

bl

Espessur o

{mm) i cor

h,s5 anin ~lo
L,o amareic
3,7 amarelo
3.7 alaranjado
3,7 castanho

|4y



c. OTIMIZACAD DOS PARAMETROS OPZRACICNAIS NA  PROL

DUA/UO3

Estucadas e conhecidas as condigoes operacio-
rais adequadas para @a formaggo continua €& torta de DUA/UO3
na unidade de procugdo, procurou-se otimiza-la de modo que
o produto obtido fosse adequado para a 2limentagao das uni-

dades de produgao de UF, (CEQ) e VO, (CHMN). |

2

Produczo de U?j para preparacao de UFA‘

Na prireira tentativa de otimizacao dos parame

jo

tros operacionais f{ixou-se como objetivo a obiengzo de YO

3

com as seguintes caracteristicas:

. Espessura da torta de UQ_: 2 mm

3

. Cor de U03: Alaranjado tijolo brilhente

. Unidade da torta: < 4%

. Resisténcia ao toque da grafita HB - 0,5 mm.
0 ensaio deve ser com lapizeira tipo Pentel P205 de modo
oue o tamanho 42 ponta seja de 5 mm e devera ser tocada per

pendicularnente 2 superficie da torta, com togque bem leve.

7y

onvencionou-s5€ C&r 0s ¢

th

cuinies conceld

=2

e

os 03 reseiiocoes

deste ensaio de teste: ma, regular e boa

)
A escolha deccas caractisar

isticas deveu-se 2s
observagoes nos e.ipecrimentos antericres.,
4
] hlém da importZncia dcs trés primeiros ftens -

tem-se que considerar o teste de resisticncia, que crbors se
| =
i

ja muito scbietivo, pode indic

LG
b

a proetabilidese de a torta
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cualificaecs
prima re uniczde

gular ser

Expzrimente VI -

indicadas na pagi

Esty

velocicdade do tembor -otati

na cinte no forno

termica na qualid

Condicoes opzraci

ée bca

ermazanzce

Velocidade do fi
Temperatura | :
TEmpératura I B
[

Termperatura

Altura da cemada

Largura da camada

-~

szr separade € 2'inerléle CLre e oria

ge U, e a tor+e gualificede ce -3 ou re-
tarez vso Tulurc.
PLiz--30 d2 tortée cor at & caeréiieristizas
ne t7.
sou-32 neste experimento 2 influéncia de
"o vo, da altur2 €& carziz 6& toria

€ 2 temperatura da Zona ¢t decompesicao
acde 7o produtc.
cheis:
itro rotativo: 06,021 a 00,1185 rpm

202%¢C
280 & 300
350 2 L10%¢

da tecrta DUA/UO

de
T oic.zisS &S GC
2eulizdos estao

3

torta na cinta do forno:

na cinta do forno

3,0 cm

50 cm

CrperimeEnic V.
na ia2bela §.

1,5 a




Toabela 9 - Caracteristicas de torta de DUI\/UO3 em funcio da velocidade do tambor do

filtro rotatorio, da altura da camada de DUA e da temperatura no ponto a
479 cm da entrada do forno

et o e e gt o ¢ e e ————— = rm s -

Velocidade| Altura a Descarga da torta de DUI\/UO3 no forno
do tambor camada da Temperatura :
do Filtro torta de f y Espessura Resisténcia ap
I_OUA | cor . | toque de grafi
(rpm) {cni) “ﬁi (°c) (i) . T
0,0210 | 3.0 Mno 8,4 marron ma
60,0685 3,0 419 2,8 alaranjado ma
0.072¢0 3,0 Lo 2,5 alaranjado regular
G,0900 3.0 L9 2,3 alaranjado regular -
0,1000 3,0 410 2,1 alaranjado . reqular
G.1101 i 3, h1Q 2,0 alaranjado reqular
10,1190 3.0 h1o 1,5 alaranjado boan
59,0720 2,5 4510 2,5 alarvanjado reqular
¢,0810 2,5 hig 2,3 alaranjado boa
34,0909 2,5 hio 2,1 alaranjado boa
00,0720 | 2.0 hio 2,4 alaranjado boo
6.0810 2.0 10 2,3 alaranjado boa
39,0900 2.0 10 2,0 alaranjadoe boa
60,0900 2,0 350 2,3 amarcladoe ma
$,06385 1 2,0 380 3,2 alaranjado bga
00,0900 ! V1,6 l 350 2,2 alaranjado ma
O, 1y L 2,0 350 1,8 alaranjado boa
¢,1000 i 2.0 i 350 2,0 alaranjado boa
R I U, ety S e e vy b3 e e e comrne v = v ey m = b vpem————— s e e o e s

.
(A5
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Exparimento VIl - )rfluénciz do tempo de residSncia no forno

sobre a qualidacde da torta de DUA/UOB. Descarga da torta no

forno em funcao da aitura da camade de torta na cinta.

Condicoes operacionais -

Velocicdade de tarbor de filtro rotativo: 0,09 rpm

Temperatura |I. : 200°¢C
Temperatura |1 :'300°C
Temperatura 111 : L410°¢C

Tempo de resicéncia do forno: 1 a & horas

Altura da caracda da torte na cinta do forno: 1,5 a 3 ¢cm.

Outros parimetros: iguais aos do experimento VI

0 tempo de residencia de 4 horas 7oi consegui-

do passando-se cuas vezes a8 torta no forno.

0s resvltados estao na tabela 10,




Tabela 10 - Caracteristicas de torta de DUA/UO, em fungao dec tempo de residéncia no

3

forno r da cspessura da torta umida,

- T e r—————ree e e Y =- T T !‘ el b e G acta e o Dt e AR R S

Tempo de re-

sidencia da

Nliura da tor

Ld na cinta

Descarga da torta de

DUA/UO

3

Espessura

torta
(min) (em) (i) Cor
60 ; 3,0 2,1 amarela
90 : 3,0 2,2 amarcla
120 3,0 2,1 alaranjadao
240 3,0 2,0 alaranjado
60 i 2,5 2,3 alaranjado
120 2,5 2,1 alaranjado
90 2.5 2,2 alaranjado
T 60 i 2,0 2,3 amarela
o0 1,5 2,0 alaranjado
e e e b e et | st oot 2} e eyt e = e e =

Resisteéncia
ao toque
{(qrafita)

Ralae s e e e R e

boa
boa
boa
boa
boa
boa
boa
boa

boa

-

-y
H

-
Ea- 4
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Experimento VIl - InfluSncia de o da suspensso de DUA (rez

tor de precipitagao) na cualicade de U03 na descarg:c co for-

no.

Cordicoss od=racionsis:

pH da suspens3o de DUA na descarga do reator: 5 & 9

Vazao da solugac de nitrato de uranilo : 1,2 L/min.
Tenpo de residéncia no forno : 2 horas
Ll:ure €a camada da toria ne cinta do fornc : 3 cm

Cutros parametros: icuais aos do experimenio VII

Variou-se a vazso de NH3, controlada no rotine

tro, entre 26,5 L/min. (para pH = 5) e L5 L/min. (cara pH =3}

Os resultados estao na tabela 11.




Tabecia i - Caracteristicas da torta de DUA/UO3 em fungao do pH da suspensdo, espeossu-
ra ¢ uwidade.,

Tortn de DUA na descarga

3 ja SuUS- i i
pH  da sus do filtro rotativo

Lo o]

Torta de DUA/UO3 na descarga do forno

pensao re

DUA

B T T S

5.0
5.5
6.0
6.5

RGN I LY

n.d.

-~
l
|
L.

Capessura | Umidade Espessura Resisténcia
{mm) (%) (mm) Cor do toque
torta pastosa n.d. amarela ma
torta pastosa ﬁ.d. amarcla ma
torta pastosa n.d. amarela ma
torta pastosa n.d. amarcla ma
torta pastosa n.d. amarela ma
2.8 61 2,3 amarela mA
2,7 53 2,2 alaranjada boa
2,8 51 2,h alaranjada bon
2,6 ha 2,0 alaranjada boa

determinand,

.
e
(%]
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Experimento I1X - Influéncia de temperatura da suspensao de

DUA no reator e na bacia do filtro sobre @ jualidade de 003

na descarga do forno.

Condicoes operacionais:

pH da suspensao de DUA na saida do reator: > 9
Temperatura da suspensao de DUA no reator: 30 a 90°¢C

Temperatura da suspenszo de DUA na bacia do filtro: 30 3 80°¢

Qutros parametros: iguais ass do experimento VIill.

- 0s resultados estao na tabela 12.




Tabela 12

Caracteristicas da

torta de DUA/UO

3

em fungao da temperatura de suspen-

s30 de DUA (reator ¢ bacia do filtro), da espessura ¢ umidade.

=

;2r2§;a;:rguga sus :g;:;rgg dg”?”t:2 Torta de DUA/UO3 na descarga do forno
No reator ':: 2‘:’?;‘:0 Espe.ssura Umidade Espessura cor ::si:(:ﬁgcia
(°c) (°c) (mm) (%) (mm) (grafita)
30 30 2,3 58 1,8 alaranjada ma
35 32 2,7 56 2,0 ¢ alaranjado ma
Lo 35 2,8 53 2,1 alaranjadc reqular
45 ho 2,8 51 2,0 alarajnada recqular
50 43 2,7 52 2,3 alaranjada boa
55 b 2,6 51 2, alaranjada boa
60 4 2,5 50 2,2 alaranjada boa
76 kg 2,6.. 52 2,1 alaranjada boa
80 h7 2,5 51 2,0 alaranjada boa
90 48 2,6 52 2,0 alaranjada boa
96 Arraste do suspensao devido a vaporizagao da agua no reator
66 50 2,7 51 2.1 alaranjada boa
60 80 ndo se formou torta no filtro rotativo

m————— ~ e

g

- =
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Experimento X - Infludncia da velocidade do tambor do filtrc

rotativo e do elemento f' ltrante na produgao de DUA umido.

Condicoes operacionzis:

Velocidade do tarmior do filtro rotativo: 0,021 a 0,111 rpm
Temperatura da suspensao de DUA no reator: 60°¢C
Temperatura da suspensao de DUA na bacia ‘do filtro: 40°¢

pH da suspensao de DUA na saida do reator: >9

Outros parametros: iquais aos do experimento IX

Elementos filtrantes: 1 so lona de nylon REMAE-1058, duas ca

madas sobrepostas de iona de nylon-REMAE-1098 e 1 so6 lona de

algodao.

A lona ae nylon REMAE 1038 foi experimentada e
aprovada no laboratério quanto a retengao de finos da suspen
sao de DUA. Assim, foi recomendada e usada na operagao de fil
tro. Usou-se 1 s6 lona. Apos aproximadamente quatro meses de
operagao constatou-se a passagem de DUA para o filtrado. Ve-
rificaram-se pequenos furos no elemento filtrante. Tendo em
vista evitar reposigao freqUente de elemento filtrante, ope-
rou-se com duas carmadas sobrepostes de lona de nylon REMAE
1098.

Também, operou-se com 1 sé lona de algodéo.

0s resuliados estao na tabela 13.




Tabela 13 - Produgao de torta umida na descarga do filtro em fungao da velocidade do tambor rotatorio.

ey sy

T T T e

= vry

Elemento filtrante do filtro rotatorio
Tambor
do lona de nylon REMAE 1098 lona de algoddo

Filtra Uma o lona Duas camadas de  dona Uma 350 lona
Velocidade jEspessural Umidade Produc¢ao|Espessura!l Umidade ProdugaolEspessura| Umidade Produgao

{(rpm) (mm) (%) kg U/h (mm) (%) kg U/h {mm) (%) kg U/h

0,021 7.5 52 5,06 6,8 55 3,97 5,8 52 h,7

0,037 6.3 53 7,63 5,9 54 6,20 5,3 51 7.78

0,055 5.8 52 10,25 5,3 53 8,47 b,9 51 10,70

0,072 4,8 53 11,31 h,4 53 3,20 b, 51 8,95

0,090 3.0 55 9,17 2,1 55 5,25 2,1 52 7.35

o,1 1 1.3 52 4,63 nae se formou torta 1,3 L9 4L,10

LTI TR W ST

.L'6!
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Adotou-se 3 alternativa de ) s5 lona de nylon
REMAE 1098 como elemento filtrante para 0S5 pProximos experi-
mentos por ser esta 2 alternativa que oferece maior produgao
e melhor qualidade do produto. Optou-se pela troca do elenen

to filtrante cada & meses ce operzgao.

Experimento X] - Obteng3o do perfil de temperatura na super-

ficie da camada de DUA/UO3 ao longo do forno continuo (cinta)

Condicoes operacionais:

Velocidade do tambor do filtro rotativo: 0,080 rpn

Nutros parametros: iguais a2os do experimento X).

K]

0 produto e o ar para reagao sao aquecidos
por meio de calor gerado nasresisténcias elétricas localiza-’

das no teto e nas paredes laterais.

0 gis de reagao, o vapor de agua e excesso de
ar =30 succionados pelo exaustor localizado no teto de forno,
na posigao intermeciaria da zona de secagem. A tiragem forga

da de gds no forno promove sparecimento de corrente de ar

e gis, na zona de decomposigao térmica, e de vepor de &gus,

-

na zona de secagem da torta sempre no sentido da zona exaus-

tso.

A vazso de ar, normalmente, € maior do que @
1]

do projeto, por n2o ser consiante. lsso acarrcts no conirole
- ' . - - , ’
da vazio um valor elevado para garantir a reagao, elevando ©

consumo de energia na resisténcia eletrica com consmGuente

I I3 - H . -
—_dlallodnonto do produto final. 0 controle de ar ¢ feite 1w




la valvula, tipo borboleta, alterando 2 tiragem forcada  de
gas. localiza-se na sucgio do exaustor. 0 exaustor nio opera
3 vazao constante, devido erro de projeto no duto de gis de

descarga.

Uma das maneiras de evitar consumo exagerado
de energia € exercer um controle rigoroso de vazao de ar e

sua temperatura usada na reagao.

Projetou-sc e montou-se uma serpentina para
aquecimento de ar dentro do forno. Ligou-se o mesmo no siste
ma de ar comprimido. 0 ar aguecido € alimentado & 50 - 60 cm
com jato orientado sobre superficie da camads ce torts - tem
peratura de reagao [zproximadamente 410%), na posicao de 50
e 60 cm da saida do produto no forno (zona de decomposigao tér
mica da torta). A vazao de ar € controlada na juncao de ser-
pentina e pelo sistema de ar comprimido, através de uma val-

vula g?obo de agulhka.

Para melhor controle da situagao, fechou-se a
entrada e saida do ar e gas pelas aberturas do forno locali-
zadas na entrada e saida de torta. Permitiu-se somente & en-
tradz e saida da toria, vsando para isco um dispositive (fi-
gura 26) serelhante a cortina, constituido de fclhas coriacas
de aluminio. Usou-se a folha de aluminio bem fina por ser le
ve € resistente a temperatura (thOC). Ele acompanhz o movi-

mento de torta sem esmagd-la ou alterar @ disposigao geomélr

ca da camada de torta.
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I:Porfa mdvel do soido da torto do forno
2:Chopo m’ef:’s!ico

3: Cerilino

4:Cinto

Figuro 26: Soida do forno com corting.
Porta dctaimente fechodo.
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Condic3o 1 - Aberturas maximas, nas horas . de
entrada da torta no forno e saida da torta e entrada de ar,

conforme a figura 29.

Condicdo 2 - Abertura mixima na porta de en-

trada da torta e porta de saids da torta; entrada de ar semi

-aberta, conforme figura 28,

Condicao 3 - Abertura madxima na porta de en-
trada da torta e porta de saida de material quase fechada,

conforme figura 30.

Condicao 4 -.Abertura minima suficiente para
passagem da torta e abertura da saida da torta totalmente fe
chada (sistema in&icado na figura 26, so6 permitindo passagem
da torta e nao de ar de reagao!). Neste caso deve-se evitar
a entrada de ar pela porta d; entrada de torta, pois pode
inverter o sentido de corrente de ar e gas no forno, com con
sequéncia danosa para a operacao. 0 ar de reagao & fornecido
por um sistema de serpentinas ligado ao sistema de ar compri
mido e aquecido com calor gerado pela resisténcia do forno
até aproximadamente 4510°c. Alimentou-se o ar de 50 a 60 cm
da saida do forno, mantendo a2 temperatura da reagao de 500°¢
na saida da torta do forno. A figura 26 indica esta condigEo‘

de ar. 0 sistema simplificado de serpentina esta representa-

do na figura 27.

Cecndic3o 5 - Porta de entrada e safda da tor-
r
ta no forno totalmente fechada, com cortinas na entrada e

1
sajda do mesmo tipo da figura 26.
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I:Eptroda de ofr o 30°C

2:Sofda de or a 410°C
3:lrrodiogoo
4: Serpenting

5:Cinta

Figuro 27: Sistema simplificado de serpentina de oguecimenio
de or pora reogbo.
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Figwa 23:Condigdes:

A- Portoc de soida de torto: Semi-aoberto
~ B- Porto de entroda de torta: Aberfuro- mdxima
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Figura 29 *Condigoes:

A- Porto de saido de torta: Abertura maximo
B8~ Porto de entradc de Jorio:Aberiura méximao
~
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Figura 30: Condigdes:
A- Porta de soido de forto: Aberturo minimo
B- Pofo de enfrodo de torto: Abertura mdxima
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Para a tomada de temperatura usou-se o siste-
ma constituido de um termopar cromel - alumel com comprimen-

to de 10 metros, um medidor de milivoltagem (pode ser conver

tido em temperatura) e uma jungso de referéncia (0%c).

0s pontos de tomadas de temperaturas estao lo
calizadas sobre a superficie da camada de tortas e pertencem
a uma reta que passa pelos pontos médios em relagao as late

rais do forno. Sua distribuigao estd indicada na tabela 14.

Tabela 14 - Localizagao dos pontos de tomadas de temperatura

no forno de cinta.

Localizagao (medida a

Ponto partir da entrada de
n? forno) m
1 0,00
2 0,50
3 },00
L 1,50°
5 2,00
6 2,50
7 3,00
8 3,50
9 5,00
10 4,50
1 5,00
12 5,50
13' 6,00
: oo 6,17

0s resultados de 5 determinacbes estao conden-

sados na Tabela 15,



Tabela 15 - Caracteristicas de UD

3

per)itura no forng de cinta movel.

Vo
e tw .

em fungao do perfil de tem

CONDIGOES DE ENTRADA DZ AR

TOMADAS DE 1 2 3 4 5
TEMPERATURAS :
no TEMPERATURA (°C) MAXIMA/MINIMA
1 ks/45 . 38/38 Le/46 50/43 51/50
2 56746 Lg/L8 53/53 129/125 150/135
3 60/60 63763 62/62 136/123 189/18¢
I 8L/85 83/7% 81/79 158/137 2567245
5 120/115 123/119 120/119 19L4/163 350/348.
6 150/145 1587148 160/159 | 2547250 361/360
7 250/243 280/27) 300/278 2887286 380/378
8 300/293 320/300 530/328 375/369 401/500
9 3687365 Lo1/389 hz2o/10 b29/423 b40/435
10 L17/410 | Lk40o/418 | 4607458 | L55/hLY | 560/455
1 k717459 | 480/u67 | 493/679| uy2/870 | 473/870
12 418/409 Lks8/L50 Ls6/L48 572/470 47275471
13 300/298 351/346 450/530 | 419/L14 L20/418
14 251/239 3187310 Lro/503 3447338 351/350
alaranja- | castanho castanho | alaranjado | alaranja-
COR- do sem alaranja alaranja brilh do sem
brilho do - do = feom briihot bivho
ESPESSURA 2,3 2,5 2,3 2,3, 2,3
(mm)
RESISTENCIA
boin regular reqular bom borm

A0 TOQUE




Observando-se a tabela 15, vé-se que a conci-
gao de ar 4 tem melhor utilizagao do forno com a produgao de
003 adequado para alimentagae da unidade de UF,. A coloragao

alaranjada brilhante do U0, atesta a boa qualidade do mesno.

3.
A alimentagao de ar na temperatura de reagao melhora consi-
deravelmente a qualidade do produto e o desempenho do forno,
com menor consumo de eletricidade. Observou-se, pela leitura

da corrente na resistencia do forno, que o consumo de eletri

cidade cai cerca de 15% em relagao a condicao 1.

As condigoes de entrada de ar 2 e 3 nao sao
adequadas. A falta de ar no forno produz 6xido de uranio de

qualidade inferior devido a auto-redugao parcial de UO..

3

Experimento XI| - Teste de aceitacao do critério de qualida-

de adotado no ftem | do paragrafo IV-5

Procedimento

1. Usaram-se as partidas de UO3 consideradas de
boa aualidade, separadas e classificadas psra serem ensaia-

das como carga na unidade de produgao de UOZ/UFH‘

2. Alimentou-se o reator LC ca unidade ce UFh

com as tortas escolhidas.

3. Ensaiou-se a escoabilidade das tortas (sem
os reagentes para produzir UO2 e UFh) nas temperaturas de

reacdo (550 a 700°C).
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Uma vez que ocorreu o escoazento da torta

alimentou-se o reator com NH3 Para a resagao de redugao.

5. Fez-se a cperagao da unidade (reator LC)

com ©S parameiros previamente programados.

Condicoes operacionais: Unidade de UF,

Produgao esperada: 6 a2 0 kg de U/hora

Vazao de NH3 : 2 a3 kg de NHB/hora

Temperaturas de redugdo: 550 2 700°C.

0s resultados estao na tabela 16.

Jabela 16 - Resultados dos enszios de aceitagao do critério

de qualidade

== T rEiaanss FLT BRI AT IS

Relag3do O/U (média): 2,018 .

Granulometria de UO2 na satrda da unidede de UF :

i
Didmetro menor que 0,84 mm: 20% em massa.
Diametro maior que 0,84 mm: B0 er massa.
Produgao de uo,:

6 kg de U02/h em media.
)
Tota) de horas trabalhadas:

67 horas

- '
Produgao total de UO, arrmazenada:

"400 kg



Conclusao do teste

0 critério de qualidade adotado para o contro
le da produgao foi satisfat6ria & 0s qQuatro caracteristicos
estabelecidos para a torta de UO3 na pagina 27 foran adots-

das daaui para frente,

Observacoes:

. Para se obter uma torta de Uo3 mais adequa
c¢a passou-se a usar uma espessura de 3 mm em vez de 2 mm, con
sequindo-se assim placas de UO3 mais resistentes.

Dada a condicao de higroscopicidade passou

se @ produzir o UO3 na medida da necessidade pela unidade de

UFH'

. Preferiu-se armazenar DUA seco e transfor-

ma-lo em 003 usando o forno de cinta, sempre que necessario.

PRODUCAO DE DUA PARA PREPARACAO DE UO2 CEREMICO

Estudadas e obtidas as condi¢ces cpsracionais
adequadas para a produgao continua de torta de UO3 apropria
da para ser usada comop carga €a unidade de UFQ no CEQ, pro-
curou-se otimiza-la, tendo como objetivo a preparacao de DUA
para a obtengao de uo, ceramico no Centro de Metalurgia Nu-

clear do IPEN.

0 critério de gqualidade adotado para controlg

de produgio descrito na jpaginae 87 nio  serve  para contre



lar 2 qualidade de U03 para ser 1rsado COmoO targa-ha unidade

de UO2 ceramico do CMN. Assim as caracteristicas de UD con-

3
siderades fundamentais psra a produgao de UOZIUFk’ tais com:
resisténcia mecanica, cor, umidade e espessura da torta de

U03 sao prejudicadas para o processo de fabricagzo de U0, ce

2 =&
ramico. Usa-se nesse caso, preferencialmente, DUA seco em po,

de baixa resistencia mecanica.

As cpndi;Ees operacionais adequadas para 2 produ
c¢ac de DUA proprio para a fabricagao de Uo, sers estudada
tendo como base o trabalho de Bourns, Watson e Yatabe (5,25,

26).

Experimento XJ|! - Obtencao de torta Umida de DUA para a ali-

mentacao da unidade de V0O, cerdamico do CMN

Condicoes operacionais

- pH da suspensao de DUA na descarga do reator: 7 a 8

- Temperatura da suspensao de DUA na descarga do reator: 65°¢

- Vazao de NHy na aiimentagSo do reator: 40 L/min.

- Vazao de nitrato de uranilo na alimentagao do reator: 1,2 L/min

- Velocidade do tambor do filtro rotetivo: 0,055 a 0,072 rpn

~ Periodo do agitador da suspensao na bacia do filtro: 3 se-
gundos

- Tkmperatura da suspensio de DUA pa bacia do filtro: 36%¢

- Polpa de DUA na bacia do filtro: S0 gramas de uranio por I}
ttc de suspensao de DUA.

- Elemento filtrante: lona de nylon REMAE 1098. Usadas dugs
camadas de lona.

- Vicvo aplicado na formecao e secagem da torta no filtro 3



N B
2k polegadas na coluna de mercerio.
- Temperatura no forno = 150 a 200°C.

- Tempo de residencia da torta no forno: 2 hores.
0s resulitados es:ao na tabela 17.

Tabela 17 - Torta umida de DUA para uso na produgao de uo, ce

ramico.

Produgao de DUA:
5 kg de DUA por hora, erm média

Totai de horas trabalhadas: &0

Produgao tota) de DUA: 400 kg como uo, .

Espessura da torta umida: 2 a 3 mm.

Experimento XIV - Estudo da viabilidade de aumento de produ-

cao de DUA alterandc-se o teor. de DUA na polpa (bacia do fil-

tro)

Verificou-se na tabela 13 e figurae 25, que existe
um Vimite na produgao de DUA, usando o nitrato de uranilo dire
tamente fornecido pela unidade de purificagSo (concentragad
xima: 120 g U/litro).

’

Existe a possibilidade ce aumentar a procugao Com
, )
elevagao do teor de DUA na polpa (bacia do filtro).
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Esse experimente estudara a viabilidade desse au

mento de produgao na gualicade e reprodutibilidade do produ-

to.

Procedimento

1. Encheu-se a bacia do filtro ateé transbordar a
suspensao da polpa pelo ladrao.
2. Interrompeu-se o funcionamento do agitedor da

suspensao de polpa na bacia do filtro.

3. Sedimentou-se a suspensao d2 DUA nz bacia do

filtro.

4. 0 Yiquido transbordado ¢ontendo pequeny guvan-
tidade de uranio (aproximademente | g de U/litro) foi transpor

tado para2 o sedimentador do rejeito.

5. Ligou-se o agitador da bacia do filtro na ve-

locidade minima, para uma pequena agitagao na suspensao.

Raturalmente, existem outras maneiras de auinen-

M -
)

tar a concentragao de DUA ra suspensadas da polpa. Cutras o
ternativas sugeridas foram:
2 -~ concentragao da solugao de nitrato de urani-
lo da alimentagao por evaporagao.
b - Instalacao de sedimentador 23 moniante ds fil
tro.
) .

A aliernativa usada no experimento X1V cra ozie

convenientie ne ncasiad, BOHIS Cra A UNICE QUE nad Ly fis



instalacao adicional

Condicoes op

ol - M
e 2T

eracionais

- 0 teor d=

a 200 g de

- Outros per

Tabela 18 -

ceamentos.

(A}

polpa ra =_spe~sac de BUA (bacia doc filtro): 110G
U/litro.

ametres: izuais aos do experimento IX

0s resultz<os estac na tabela 18.

Produ¢ao z»peri-zntal e ceracteristices de DUA en

fungao do teor de precipitado na suspensao

. T .
Teor de DUA orta de DUA
na suspensao | Umidade ce DUA } Espessura na | Produgao de DUA
. s na descarga do | descarga dofil- | na descarga ¢o
(bacia - filtro) filtro rotativo tro filtro
(g de U/L) (%) (mm) (kg de U/h)
100 52 3,0 8,0
150 51 4.3 11,7
160 51 4,8 13,0
180 Ls 5,2 14,7
200 kg ; 5,8 16,8
Observagoes:
a - 0s valores na tabela 18 sao médias.
" b - Constziaram-se as seguintes anorelias a medi
da que aumentava o teor de polpa na suspensao de DUA ra ba-

cia:

a2 espessura ¢a torta nzo ¢ra constante ¢ a procdiugac os-

——rla ¥ Cm Ko de UZL,
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¢ - Observou-se desigualdade na resisténcia ne-
canica da torta de DUA seca e sua densidade solta rao foi t3o
consiagnte como em outros eiperimentos. Determinou-se a densi

dade solta na propris unidade, usando-se proveta e balanga.



CAPITULO V

PROGRAMACAO DA PRODUSAC DE DUA - CONTROLE DOS PARZIMETRCS

1. CALCULO DE VAZAO DE NITRATO DE URANILO

Usa-se a relagao | da pagina 62 para o calculo
de vazao de nitrato de vranilo.
)
Tomando-se como base de c3lculo uma produgao de
10 kg de uranio por hora tem-se: vazao de nitrato de wuranilo

igual a 1,67 litros por minuto. Controla-se esse parametro

-ty

vsando a valvula VI com euxilic do medidor de vazac V3 {(figu

ra 2).

2. CALCULO DE VAZAD DE AMONIA

Usa-se a relagao 2 da pagina 62 pars ¢ calculo

de vazao de amonia. '

Toma-se coro base e calculos: a) - pH §final de



I

precipitagao: >9, b) - Produg3o de 10 kg de urdnio por hors.
Assim, tem-se: 57,6 litros por minuto, @ pressao de | 2tm.
Controla-se esse parametro usando a valvula V2 com auxilio

de medidor de vazao 13 (figura 2).

3. TEMPERATURA DE PRECIPIiTACAOD

Escolheu-se 60°C como a temperatura de precipita
¢ao do DUA.

Baseou-se essa escolha nos resultados do experi-
mento IX da péagine 94 € tabels 12 piagina 95 . O controle
menual com auxilio da valvula VIIl (figura 2} e terncmetro ma

nual.

L. pH DE PRECIPITAGAD

Escolheu-se como valor do pH da suspensao de DUA

na saida do reator de precipitacao maior- ou igual a 9,. ba-
seando-se no experimento VIIl pagina 92 e tabela 1] pagina
93. Seu controle é [z2ito pela vazao de NH, (item b). Kes-

3

te pH forma-se taempao facilitando a obtengao de DUA de quali-s

dade reprodutivel,

5. CONDICAO DE VACUO NA FORMACAO E ENXUGAMENTO DA TORTA NO Fii-

TRO '

Adota-se ¢ valor maximo, isto &, o valor de v&-
cuo aplicado igual a 22 polegadas na coluna de merchGrio. Za-

seou-se essa escolha pelo experirmento 1) e tabela 5.
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6. PERTODO DO AGITALOR DA SUSPEKSAD DE DUR NA EACIA DC FILTa

Escolheu-se uym periodo de agitador da suspensac
de DUA na bacia do filiro igual a 3 segundos, pois observou -
-se NOs experimentos que essa agitagao € suficiente para man-

ter a polpa de DUA na suspensao.

7. CALCULO DA VE!LOCIDACE DE TAMBOR DO FILTRO ROTATIVO

Adotardo-se como base de calculo para a nroducao
de 10 kg de uranio poer nora, faz-se o calculo de velocicads de
tambor do filtro rotativo usando a rele¢so 5 e os resultados

do experimento 111 tabu’ados na pagina 80.

Da relagao 5 pagina 8! e tomando como base  de

cdlculo a produgao de 10 kg de uranio por hora, obiem-se:

V.E=20,033 cm/minuto (relagao 6)
Onde:
V = Velocidade de tambor de filtro rotativo, em rpnm

E = Espessura da torta nz descarga do filtro, em mm

Da tabela € pigina 80 , obtem-se:

4,8 - 3,0 _ g:072 - 0,030 (relacao 7)
L,8

- Lt 6,072 - v

Resolvendo 2 rglacao 6 e 7 tem-se:

£ =L,6 om e V = 0,0716 rpm. Este € a velnci

dade de tambor de filtre rotativo.
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8. SLEMENTO FILTRANTE

Utilizou-se uma  so lona de nylor REMAE 1098,pois
s6 nessa condigao pode-se produzir 10 ko de uranio por hora

(Experimento X pigina $6 e tabela 13 pagina 97).

9. PERFIL DE TEMPERATURA NO FORNO DE CINTA ROLANTE

hdota-se a condicao de ar 1 da tabela 15 Gara

o perfil de temperatura no forno de cinta rolante.

A Condigao ce Ar 4 da iabela 15 é 2 melhor para
obtengao de um procduto de qualidade superior para & alimenta
¢ao da unidade de UF,, porém, atuvalmente, rRac se dispoe de

instalag¢ao de ar comprimido para alimentagao no forno.

Pontos de controle de parameiros:

A tomada de temberatura localiza-se no ponto
0,75 m da entrada da torta no forno. 0 controle a 50°C € fei
to pelo regulador (1) (figura 21).

A torades de temperaturs localiza-se no ponto

(@]
M

2,63 m da entrada da torta no forno. 0 controle a 150
fei-o pelo regulador (2) (figura él, pagina 48).

' | 1

Temperaturs indicada no painel de controle jpara

a junta de termopar localizada a 4,79 metros de entrada da

torta no forno: h50°C. Fera relhor enten?er o controle de tem.

prratura na zona de deccriposigao 1érmica veja-se a caixa de

controle (3) da figura 21.
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10. TEMPO DE RESIDENCIA DO FORNO

Como o comprimento do forno € fixo e igual a
6,17 metros, o tempo de residéncia da torta no forno depende
da velocidade da cinta mdvel, a qual € cinco vezes a velocida-

de tangencial do tambor.
Calculando-se, obtem-se 2,50 horas.

0 controle do tempo de residéncia € feita mudan

do a rotagao do motor gue aciona 2 cinta.

11. ALTURA DA CAMADA DA TORTA NA CINTA

Eis o resumo de todos os parametros.
- Vazao de nitrato de uranilo: 1,67 litros/min
t

- Vazao de amonia: 57,6 litros/min

Temperatura de operagao: 20°%¢
- Temperatura de precipitagao de DUA: 60°¢c
- pH de precipitagao: > 9

- Vacuo aplicado: 22 polegadas na coluna de mercirio

- Perjodo de agitador: 3 segundos

- Velocidade de tambor de filtro rotativo: 0,0717 rpm
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- 1 50 lona de nylon REMAE 1098 como elemento filtrante
- Tempo de residéncia do fd;no; 2,50 horas

- Altura da camada da torté pa cinta: 2,3 cm

12. PONTOS DE AMOSTRAGEM PARA ANALISES. CONTROLE DE QUALIDADE.

- Na alimentacao de nitrato de uranilo

- Concentragao de nitrato de uranilo, em g de

" uranio por litro.
- Acidez livre, em molaridade de HNO

3

- Teor de impurezas, em ppm.

- Na alimentacao de amonia

‘

- Teor de amonia no cilindro de NH3.

Teor de impurezas do NH3.

- .Na descarga do filtro

- Umidade da torta de DUA

, - Espessura da torta

- Produ;Eovde torta Umida em Kg de uranio por

hora.
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- Na descarga do filtrado

- Concentragao de uranio no filtrado (mg/litro)
- Alcalinidadé {como NHAOH, grama/litro)
- Teor de NO, . em grama por litro

3

- Na descarga da torta de U0, no forno

3

- Relagao 0/U e presenga de uranio (IV)
- Espessura da torta em nilimetros
~ Umidade da torta

- Produgao de U0, em kg de uranio por hora

3
- Cor e aspecto

- Resisténcia mecanica (grafita HB - 0,5 mm)
- Teor de p6 (<2 mm)

- Teor de uranio em kg de uranio por kg de torta

-~ Teor de impurezas em mg por kg de uranio

13. PRODUCAO DE bUA SECO COMO ALTERNATIVA PARA A OPERACAQ0 DA

UNIDADE PILOTO DE UD

3

A produgao de UF, @ partir do concentrado de ura
nio, no momento, € feita descontinuadamente, em duas etapas:
a - ProdugEo de DUA seco a partir do concentrado de uranio ;

b - Produgao de o, para alimentar a unidade de UF,.

A razao principal para produgao de DUA, em vez

de U0 reside no fato de este ser higroscopico.

3’

Condicoes operacionais

Temperatura ) : 50°¢
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Temperatura- 1o 150%

Temperatura 111 : 200°¢

Tempo de residéncia do forno: 2,5 horas

Outros parametros: iguais z2os da produgao de UO3

0 controle de qualidade € o mesmo do item ante
rior, porém acrescentou-se a caracterizagao termogravimeétri-

ca do DUA, por ser Gtil na operagao quando d2 produgao de UD

3

14. MATERIAS PRIMAS, INSUMOS E UTILIDADES

Base de calculo: produgao 10 kg de ur3nio/hora.

Campanha = 12 dias consecutivos, 24 horas por
dia.
- Volume de nitrato de uranilo (100 gramas de

uranio por litro): 30000 litros

- Massa NHj: 720 kg de NHj, correspondendo a 18

cilindros de b0 kg cada.

- Consumo de vapor de agua: 300 kg de vapor de

2 (150%).

6 ka/cm
- Consumo de eletricidade em Kwh.

a) Zona de decomposigcao térmica de DUA no forno

com 70% do tempo ligado: 32 Kwh.

b) Zona de secagem do forno:

Com 17,5% do tempo ligado: & Kwh
c) Poténcia total; 56 Kw

d) Consumo de eletricidade: 36 Kwh
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e) Consumo de oleo diesel: 300 litros
f) Consumo de agua industrial: 150000 litros

9) Tambor metdlico (ferro), capacidade 36 kg:

80 unidades.
15. PESSOAL

Operador de nivel 1: 3 em 24 horas

Operador de nivel Jl: 3 em 24 horas

16. PRODUCAO ACUMULADA DE BUA/uo3

Dos meados ate o fim de 1980 produziram-se cer-
ca de 10 toneladas de 003 ra unidade de CEQ. Converteu-se es
se oxido em UD, na unidade de redugao do CMN e o produto foi

aceito como satisfatorio.

Uma das conclusces de maior importancia é o fa-
to de a unidade de DUA/UO3 dificilmente alcah;ar a produgao
de 13,5 kg de uranio por hora. A média alcangada foi de 10

kg de uranio por hora.

Uma analise representativa das principais impu-

rezas de UO3 assim preparado esta na tabela n? 19.

i
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Tabela 19 - Anslise espectroquimica representativa das prin-

cipais impurezas numa torta de UO

3
Elementos UO3
Campanha n?
115 119
(ug/u) (ug/u)
Si 68 A <18
Al <20 <10
Mn < 4 S < 4
Mg < 2 < 2
Pb | <1 <1
Sn < 1 v <1
Bi | < <
v <3 <3
Cu ‘ < 2 . < 2
cd 0,1 ,. < 0,
B 0,2 0,6
P <25 <25
Fe <1}y <k
Cr < 5 < 5
Ni < 2 < 2
Mo <3 <3

Zn <10 <10

e epciims s aaoa. SRim me sesesiiis amens = = o ramomp e e it
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Constatou-se, durante as diversas campanhas de

produgao e continuidade de DUA/UO.,, a precariedade dcs siste

3
mas secundarios de insumos (caldeiras, dgua desmineralizacea,

suprimento de energia elétrica, sistema de vacuc e ar compri

mido).

Constatou-se que operadores razoavelmenie trei-
nados no proprio CEQ estao habilitados a fazer a operagao ¢a
unidade, pois o processo de produgao de DUA/UO3 € reiativa-

mente simples.

Uma vez resolvido o problema da infraestrutura,
: pode:se concluir gue esta totalmente dominada a tecnoiogia d«
produgao de DUA/UO3 no IPEN. Com a coleta de dados em poder
do IPEN e perfeitamente valido levantar a hipotese de que se
esta em condi;Ees de fazer o projeto para uma unidade de por

te industrial.

Cabe mencionar aqui que foi assinado um convé-
nio entre Secretaria da Ciéncia, Cultura e TEcnologip do Es-
tado de Sao Paulo e o Ministério das Minas e Energia, para a
execugao do 'Projeto Conversao do Concentrado de uranio a he
xafluoreto de uranio'. Este convénio possibilitara ao |PEN
instalar e melhorar os ;ervigos de agua desmineralizada, va-
cuo, ar comprimido, cabine de forga e fornecimento de vapor

a todos os setores do Centro de Engenharia Quimica.




CAPIT TULO v

coNCLUSDES E RECOMENDAGOES

1. COKCLUSOES

As condigoes operacionais recomendaveis s3o:
- Concentragao da solugdo de nitrato de uranilo
no tanque de alimentag3o: 100 g de uranio/litro. Se possivel,
1

trabalhar com valores acima de 100 g de urdnio por litro.

- pH da suspensao de DUA nz descarga do reator

de precipitacao: >8, de preferéncia, >9.

- Temperatura da suspensac na descargs do rea-

tor: 60 - 85°¢.

- Tempo de reslidéncia da suspensao de DUA  no
reator: 40 minutos; de preferéncia maior que 4 horas para

DUA/UO3 destinado 3 preparagao de UDZ/UFA’

- Excesso de NH3 sobre vazao estequiométrica na

L -



-
)
"

- Velocidade do agitador de suspensio.de bUA no

reator: &0C rpm.

- Velocidade do tambor do filtro rotativo: 0,0720

a 00,0900 rpm.

- Periodo do agitador da suspensao de DUA na ba

cia do filtro: 3 segundos.

- Tenperaturz da suspensao de DUAR na bacia do

filtro n2 zona de formagao de torta: 30 - 60°c.

- pH da sussensao de DUA na bacia do filtro: > 9.

- Teor de CUA na
zona de formagao de torta: 120
ra produgao de uo, destinado 2
sivel

(ordem de 200 gramas por

DUA/UO, destinado a fabricagao

suspensao na bacia dc filtrona
gramas de uranio por litro pa-
fabricagao de UF, e maior pos-

litro) para a preparagio de

de U0, de grau ceramico.

2

- Tempo de residéncia da suspensao de DUA na ba
cia do filtro: maior possivel para preparagao de DUA/UO3 des-
tinado a produgao de ﬂFh e menor possivel (ordem de 40 minu-
tos) para a preparagao de DUA/UO3 destinado a produgio de vo,

grau ceramico.

- 1 s6 lona de nylon REMAE 1098 como elemento

filtrapte.

- Tempo de uso de elemento filtrante: ate dois

meses consecutivos de operagao.

150in- de




Condigao de vacuo aplicado nos gomos que cons
tituem o tambor do filtro na zona de formag2o e enxugamentoda

torta: 15 - 2k polegadas na -coluna de mercurio.

- Nivel do filtrado no vaso separador de filtra

do e vapor: 35 cm do fundc do vaso.
- Temperatura do filtrado no vaso separador:ZOoc.

- Imersao do elemento filtrante na zona de for-
magao da torta: o suficiente para ficarem totalmente imersos

dois gomos de tambor de filtro cda zona de formagao de torta.

-.Pressao do ar no gomo (zona de destacamentio

de torta): 0,2 Kg/cm2 manométrica.
- Tempo de residéncia da torta no forno: 4 horas.

- Perfil da temperatura no forno: situagao & da

tabela 15 pagina 105 .

- Umidade da torta de DUA na entrada do forno:

52%, istc €, o menos umido possivel.

- Distribuigdo da torta na cinta do forno: deve
ocupar toda area disponivel da cinta de modo o mais wuniforme

possivel.

Altura de torgja na cinta: 3 cm.

Espessura da torta na entrada do forno: 4 mm.

’
Vazao de ar e sua temperatura na zona de de-

3

composigao'térmica do forne: 3 m” por hora € 400%c, respec -

——lel i ADE0LE
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2. RECOMENDACODES

a) - Pare pro&ugSo de UO3 para alimehtar 2 uni-
dade de UFh a8 torta deve apresentar alta resisténcia mec3nica
para resistir aos atritcs no interior da unidade de UF&' Nes -
te caso o tempo de residencia durante a precipitagSo € muito
importante para alcancar esse objetivo. Constatou-se que quan
to maior o tempo de residencia de DUA no reator melhor 2 re-
sisténcia da torta na descarga do forno. Assim, recomenda- se
vm reator com maior volume, da ordem de 500 litros. A agita-
¢ao da suspensao tem influéncia na qualidade recanica do pro-
duto final. Assim, recomenda-se uma polia de reducao de velo-.
cidade, tal que fique na minima para impedir 2 sedimentacao da
suspensao no reator. Quanto menor for @ agitagao mais resis-

tente o produto final.

b) - Agitagao da suspensao de DUA com ar compri
mido, em substituigao ao agitador mecanico que pode ocasionar
a contaminagao do produto com 6leo ou limalha de metal, & uma
idéia a ser posta em pratica. Assim, recomenﬁa-se a ligagao do

reator de precipitagao com o sistema de ar comprimido.

c) - A produgao da torta ﬁo filtro zurmenta com
o teor de DUA da suspensao na zona de formagao da torta (tabe
1a 18). Assim, é recomenddvel a instalagao ce decantador
continuo S'jusante do restor para ser utilizaco principaimen-
te na produgao de DUA/UO3 como carga da unidade de U0, de grau
cerdmico. Neste caso a resisténcia mecdnica da torta seca njo
€ a mais importante, mas sim outras caracteristicas gue con-

!
vergem para o dioxido ceramico destinado a2 produgao de pasti-




sentar como pg = .
po (e nao placas), o cue ¢ desejivel. Pora 5 nro-

dugao de U0, e i 3
g 3 em placas para a alimentasio da uricage ¢

nao se justifica a instalégso de decarzacdor conrtinusa
mo fim aumentar o teor de uranio ns suspensao ce [
do filtro; neste caso a torta obtica alér de  ter cs-

acima do especificado (b mm) nio tem repredutibilic

d) - A instalag3o de decantador continuo facili
ta a medida cont?nua de pH {(com phmetro) pois o eletroco mer-
gulhado no sobrenadante (auséncia de particulas) permanecerd
relativamente limpo e ative. lsso nao acontece quando o ele-
trodo & colocado diretamente no }eator, havenuo a forna;éo de

uma pelicula de diuranato fortemente incrustado no vidro.

e) ~ A torta de DUA na descarga do filtro e re-
Jativamente umida (50% de umidade). Assim recomenda-~se o au-

mento de area de filtragao.

£f) - A valvula de controle de vacuo na zona de
formagao e enxugamento da torta tem que ser alternada no sen-
tido de diminuir a zona neutra para um gomo, pois constatou-
-se que a torta volta para a suspensao, diminuindo a espessu-
ra do material aderido ao meio filtrante e em conseqUéncia

cei a produgao, Kao ocorre também compacte

[t g
[/A0]

o das tor:a, o0 qus
diminui sua resistdrcia mecanica. Sugere-se aqui a aplicagao

de vacuo nos gomos posteriores, com © que haveria uma espécie
]

de lavagem da torta com suspensao diluida de partfculés menc -

res de DUA (ver figura 16 pagina U5 ), pois o teor de wura-

nic diminui 3 medida que se aproxima da superficie. Isso ocor
re porque uma agitacao vigorosa demais da suspensao na bacia

pode destruir a torta aderida no clenmento filtrante; assim €

)
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obrigado a manter 2 velocidade do agitador tal qué o periodo

de oscilagao do agitador seja menor que 3 segundos.

g) - 0 gerador de vacuo € comum para zona de
formacao e enxugamento ca torta. A instalacao de duas bombas
de vacuo seria interesscnte € aumentaria a flexibilidade do
processo. A dificuldade toda para operagao da unicade justifi

ca-se devido a inexisténcia de sistema de vacuo confiavel.

h) - 0 tarbor rotativo do filtro existente tem
forma cilindrica circular, porém recomenda-se o ta-bor rotati
vo de forma cilindricas dodecaédrica. Constatou-se Jue a torta
com espessura maior sofre uma compactagao desigual. lsso acar
reta tensao desigual no forno, abalando a estruturz da torta
co& diminuigao de sua resisténcia mecanica. Se o diémetro do
tambor rotativo de segao circular for relativamente grande ha

vera diminuigao do efeito da compactagao desigual.

.

i) - Como ja descrito, o forno atualrente em uso
na usina do CEQ faz a secagem do DUA e sua c%lcina;io a UO3
num sO0 ambiente, o que nao € recomendavel, Recomenda-se a se-
cagem de DUA num forno e 2 calcinagao da torta a UO3 num se-
gundo forno, isto &, em dois estdgios. Isto traria vérizs van
tagens sobre o atual sistema. Tanto secagem como & calcinacao
de torta deve ser feita com ar descontaminado e aquecido ex-
ternamente 3 tcmperaturs a?equada, o que facilitaria o contro
le de vazao e temperaturs das duas operagces seqUenciais com

aumento brando de temperatura da torta desde da entrada até

saida, evitando quebra devido choque térmico.

'

) }) - 0 tempo 'de residéncia da torta no forno de



ve ser aumentado consideravelmente, pelo menos para o dobro,
o que melhcraria a flexibilidade e reprodutibilidade do

produto.

k) - Recomenda-se, ainda, para a unidace do CEQ
a instalagac da maquina para pastilhamento dos pos formados no
forno de secagem do DUA e produgao de UO3 para melhor apro-

veitamento dos finos.

1) - 0 consume de vapor no sistema € muito pe-
queno (1 Kg de vapor por hora). Recomenda-se entao 2 instzla-
¢ao de um aquecedor elétrico de agua industrial, pois o uso
de adgua‘aguecida para conservar a temperatura da suspensao de
DUA no reator de precipitagao embora seja mais cara, € mais
flexivel, pois nao haveria necessidade de inter}omper a opera

¢ao quando falta o vapor.

m) - MN3o ha grandes problemas concernentes a
qualificagao dos operadores desta unidade, uma vez que o pro-
cesso bem esquematizado e as operagoes bem brogramadas, com
orientagao dos engenheiros, tem demonstrado ser facil sua rea

lizagao.
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