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RESUMO

Fez-se o estudo de tratamento de combustiveis nucleares irradiados visando a fabricagdo de

combustiveis MOX ((U-Pu)O,

) para ciclos avancados, segundo o processo PUREX modificado. A

técnica eletroquimica foi emprégada nas etapas de reversio do urinio e piutonio para a fase aquosa € na
recuperagdo de tracos de plutdnio da fase orginica, utilizando o misturador-decantador eletrolitico
MIRELE. Os resultados obtidos demonstraram a viabilidade de utilizagdo do fluxograma proposto para

recuperacio de combustiveis queimados.

INTRODUCAO

A necessidade cada vez maior de geracdo de energia elétrica
tem levado ao desenvolvimento de vérios tipos de reatores por
parte de alguns pafses, como Os reatores avancados de dgua leve
(LWR) e os reatores rdpidos regeneradores (FBR), os quais
utilizam o urdnio e o plutdnio provenientes do reprocessamento. .

No entanto, o excesso de plutdnio disponivel devido ao atraso
no desenvolvimento € na comercializagio dos FBRs, tem
incentivado a reciclagem de combustiveis em reatores térmicos.

Desta forma, com o objetivo de racionalizar o uso do
combustivel nuclear, os canadenses, fabricantes dos reatores tipo
CANDU, tendo em vista a predominéncia dos reatores tipo PWR,
desenvolveram o ciclo avangado TANDEM (Figura 1). O conceito
bésico deste ciclo € a recuperagio e a reciclagem dos combustiveis
queimados dos reatores PWR para utilizagio nos reatores tipo
HWR [1].

O combustivel, recuperado na forma de 6xidos mistos de
urdnio e plutdénio (MOX), tem um potencial de queima de cerca de
22.000 MWd/tU, enquanto que o combustivel de urinio natural
apresenta uma queima de somente 7.000 MWd/tU. Estudos
revelaram, ainda, que a utilizagdo do ciclo TANDEM reduziria as
necessidades de urdnio em 32% em relagdo ao ciclo de urdnio
natural [2]. .

Assim, pode-se apontar as seguintes vantagens dos ciclos
avangados [4]:

(a) reducdo do consumo de urinio natural;
(b) energia obtida maior no caso da queima em reatores HWR;
(c) redugdo dos riscos de prolifera¢ao;

(d) ndo necessidade de grandes repositérios para armazenamento
do combustfvel irradiado;

(e) simplificagio no gerenciamento dos rejeitos € no reprocessa-
mento, por ndo necessitar a purificagdo do plutonio.

A técnica mais utilizada no reprocessamento € a extragao com
solvente, tendo encontrado no processo PUREX os melhores
resultados para aplicagdo em escala industrial.

Com o advento de combustiveis com alto teor de pluténio, o
processo PUREX comegou a ser mais estudado e aperfeigoado com
o objetivo de obter uma separagdo mais efetiva entre 0 urdnio € o
plutonio e melhorar a purificagdio do pluténio no 2¢ ciclo de
purificagdo.

O procedimento de separagio U/Pu se baseia na redugio do
Pu(lV) a Pu(lll), forma pouco extraivel pelo solvente empregado,
o fosfato de tri-n-butila (TBP). O processo eletroquimico baseia-se
no mesmo principio, mas apresenta algumas vantagens adicionais
sobre os métodos convencionais, como a ndo introdugdo de fons
estranhos ao processo, 0 controle mais ficil das operagoes, volume
de rejeitos menor, além de ser um processo seguro, fator
importante quando se trata de materiais radioativos. ,

Para o desenvolvimento do processo eletroquimico foi
projetado um misturador-decantador eletrolitico MIRELE [7],
tendo em vista a sua utilizagdo no 22 ciclo de purifica¢do, dando
continuidade ao 1? ciclo de extragio j4 em operagdo na instalagao
de reprocessamento, em escala de laboratério, CELESTE (Célula
de Estudos e Testes de Extragio) do IPEN-CNEN/SP.

Assim, neste trabalho verificou-se a combinacdo entre os
ciclos avancados e o processo eletroquimico, visando a recuperagdo
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Figura 1 O ciclo TANDEM [ 4].
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MOX. Como no processo se consegue¢ uma redu¢io na relagdo
U/Pu, o ajuste final da concentragio destes elementos pode ser
feita pela adigdo de urdnio nas proporgdes desejadas.

PARTE EXPERIMENTAL

. Equipamentos, Reagentes e Arranjo Experimental. Foram
utilizados nos experimentos os seguintes equipamentos e reagentes:

- M-D MIEX (tipo CELESTE I) de 16 estdgios e volume dtil de
447mL, com motor de agitagdo [3].

- M-D MIRELE de 8 estdgios e volume itil de¢ mL com motor de
agitacdo e fonte estabilizadora de corrente alternada [7].

- bombas microdosadoras e peristélticas.

- fosfato de tri-n-butila (TBP).

- isoparafina 17/21.

- nitrato de uranilo.

- nitrato de plutonilo.

- hidréxido de hidrazina.

- 4cido nftrico.

- carbonato de sddio.

As solugdes de TBP 30%-isoparafina, usadas como agente
extrator, foram Javadas com solug3o de carbonato de sédio 5% em
peso, antes dos experimentos, para eliminagio de produtos de
degradagio do solvente [8].

Na Figura 2 tem-se o arranjo experimental utilizado nos
experimentos. A caixa de luvas foi acoplada ao sistema de
ventilagio da instalagio CELESTE.

Descri¢do do Processo. O diagrama apresentado na Figura 3
foi utilizado nos experimentos e baseia-se nos trabalhos de
ZABUNOGLU [9]. No M-D MIEX faz-se a extragdo conjunta do
urénio e do pluténio. As partigdes parcial e final sio feitas no M-D
MIRELE, utilizando uma solugdo eletrolitica de reversio,
composta de HNO3/N,Hy. A hidrazina € empregada como agente
estabilizador do estado de oxidagdo do plutonio. O urénio, presente
na fase orgénica resultante da partigzo final, € revertido para a fase
aquosa no M-D MIEX em contato com uma solugdo nftrica de
baixa acidez. Ao final de cada particdo, 2 solugdo aquosa passa por
uma célula de oxidagio (CELOX) onde a hidrazina € destrufda e o
Pu(III) € reoxidado a Pu(IV). .

Resultados e Discussdo. As condigdes utilizadas na etapa de
extracio foram estabelecidas pelo programa de simulagdo
URAPEX [5,6]. No entanto, durante o experimento, observou-se
um actimulo de plutdnio entre as cAmaras 10 e 12, devido 2 alta
saturagdo do solvente com o urdnio decorrente da baixa vazdo da
fase orgdnica, o que levou ao reciclo do plutonio dentro do M-D
(Figura 4). Apds a alteragdo das vazdes, chegou-se as melhores
g:ondiqées para a extragdo conjunta do urdnio e do plutonio (Figura

O M-D eletrolftico MIRELE (Figura 6) foi desenvolvido para
os estudos de partigdo U/Pu do 29 ciclo de purificagdo do plutonio.
E constitufdo de 8 estdgios, sendo cada estdgio composto de uma
cdmara de mistura e uma cimara de decantagdo, a qual possui um
compartimento isolado para o anodo (Pt). O préprio M-D atua
como catodo (Ti).

Com as avaliagdes do M-D MIRELE, determinaram-se as
melhores condi¢des de operagdo [7], chegando-se ao perfil de
concentragdes indicado na Figura 7. Verificou-se uma perda
inferior a 0,1% em plutonio.

M-D MIEX (extragio/lavagem)

M-D MIRELE (partigio eletroqufmica)
célula de oxidagdo CELOX

bomba dosadora de miiltiplas cabegas

bureta de medigio

solugdo de alimentagio do M-D MIEX
solu¢do organica de extragdo (TBP-diluente)
solugdo aquosa de lavagem

rejeito aquoso do M-D MIEX

produto organico U-Pu do M-D MIEX e
solugdo de alimentagZio do M-D MIRELE
solugdo eletrolitica para parti¢ao

solugdo orgénica do M-D MIRELE para recuperagio
produto aquoso Pu
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Figura 2 Esquema de montagem da caixa de luvas.
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Figura 3 Diagrama de recuperagao de U e Pu proposto por
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Pelos resuitados obtidos nas etapas de partigdo (Figuras 8 ¢ 9,
4 respectivamente), verificou-se que a solugio proveniente da
particdo parcial apresenta uma redugio na relagio U/Pu de 2,2
vezes em relagdo 2 solugdo de alimentagdo, condigdo desejsvel
para a fabricagao de combustfveis MOX.
Com as condicdes de operagdo dos misturadores-decantadores
otimizadas, propds-se o fluxograma apresentado na Figura 10.
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Figura 10 Fluxograma proposto para o tratamento de combustiveis
para ciclos avangados.
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Os estudos realizados comprovaram a viabilidade de, em um
unico ciclo, se obter um produto U-Pu em condigbes de fabricagio
de combustiveis MOX, utilizando a técnica eletroquimica.

O M-D cletrolitico MIRELE, desenvolvido inicialmente para
os estudos de partigio U/Pu, mostrou-se adequado para o uso no
fluxograma proposto neste trabalho.

O produto resultante da partigdo parcial foi uma solu¢do com
relagdo de concentragio Pu/U superior A solugdo de alimentagio,
indicando a possibilidade de ajuste posterior, conforme as
caracteristicas desejadas para o combustivel. Os resultados
mostraram uma recuperagdo do pluténio superior a 99.9% até a
etapa de partigdo final.
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ABSTRACT

Studies on the treatment of spent nuclear fuel for MOX fuel
fabrication at advanced cycles is presented. A modified PUREX
process, employing the electrolytic mixer-settler MIRELE,
developed at IPEN-CNEN/SP, in the U-Pu stripping to the
aqueous phase and recovery of Pu traces from organic phase, was
studied. The obtained results have demonstrated the viability of
using the proposed flowsheet in the nuclear fuel recycling.
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