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PRODUÇÃO DE COMPOSTOS DE URANIO ATÓMICAMENTE PUROS 
NO 

INSTITUTO DE ENERGIA ATÓMICA* 

Fausto W e Lima e Alcídio Abrão 

PARTE I 

PESQUISAS E DESENVOLVIMENTO DOS METODOS 

I-HISTORIOO 

Após o início do funcionamento rotineiro 

do Reator do Instituto de Energia Atômica, em 1957» e estando terminadas 

as experiências relativas ao tratamento de água para uso em instalações 

nucleares (l), iniciou a Divisão de Radioquímica do Instituto o estudo 

de uma série de problemas correlacionados, principalmente, com o repro-

cessamento de elementos combustíveis 8 Gonstituiram-se estes estudos no 

desenvolvimento de técnicas de trabalho relativas às separações químicas 

de urânio e produtos de fissão, tório-232 e urânio-235s urânio-238 e plu 

tônio-239, continuando a linha de trabalho iniciada por um de nós em 

1956, ( 7 ) . 

A finalidade principal desses estudos e-

ra a de treinamento e formação de pesquisadores para virem a constituir 
© 

um grupo de radioquímicos que então pudessem levar a cabo os problemas 

que fossem atribuidos, à Divisão, pelo Instituto de Energia Atômica., Nes. 

sa ordem de idéias foram executados trabalhos que diziam respeito, prin­

cipalmente, à separação de produtos de fissão (2) e (3)» separação de ma 

teriais fisseis (4) @ análise de componentes, em concentrações muito bajL 

xas, em vários materiais (5) e ( 6 ) . 

*Trabalho apresentado no Terceiro Simpósio Inter-Americano de Aplicações 
Pacíficas da Energia Nuclear, Rio de Janeiro, julho de 1960<> 
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Em Setembro de 1959 dirigiu-se a 

Diretoria do Instituto de Energia Atômica à Chefia da Divisão de Radi al­

química, consultando-a sobre a possibilidade de a Divisão iniciar estu­

dos relativos à produção de compostos de urânio atômicamente puros e de 

ampliá-los, numa fase posterior, para a construção de uma Usina Piloto 

que estudaria o processo, ou processos, sob o ponto de vista industrial» 

9 

Dois métodos em particular tinha 

a Divisão que considerar para início dos trabalhos em questão? ou resi­

nas iónicas ou extração por solventes. 

Várias foram as razões que nos le 

varam a optar pelo primeiro método, isto é, as resinas iónicas» Já era -

de nosso conhecimento que os métodos de extração por solventes vinham 

sendo estudados, por indústria particular, para o caso de terras e de tó 

rio, e portanto seria uma duplicação de esforços o dedicar-se a estes mes_ 

mos métodos o A nossa experiência com resinas era já bastante grande datai 

do mesmo de 1956 (7)» Os estudos levados a efeito quando do treinamento 

para a formação do grupo de radioquímicos do IEA, conforme mencionado an 

tes, tinham, em sua grande maioria, sido executados desenvolvendo-se as 

técnicas de resinas iónicas. 

Uma instalação para trabalho com 

resinas pode ser feita de modo bastante mais simples, e com menor empate 

de capital, do que uma instalação para extração com solventes. Esta dlti 

ma exige equipamento de alta precisão mecânica, como por exemplo colunas 

pulsantes, praticamente todo êle de aço inoxidável. Isto evidentemente 

encareceria a instalação, além de exigir um tempo muito mais longo para 

a montagem, do que a instalação de resinas, para a mesma mão de obra. 

Um levantamento prévio das possi­

bilidades de fornecimento, pelo Parque Industrial de São Paulo, de mate­

riais de construção, mostrou que no caso da instalação com resinas em 

que, praticamente, todos os componentes podem ser de materiais plásticos, 

seria extremamente fácil a aquisição desses componentes lançando mão da­

quele Parque Industrial. 
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•Diuranato de amónio é, algumas vezes, abreviado como DUA, neste trabalho; 
diuranato de sódio como DUS» 

Dever-se-ia ainda, no ataque ao problema, 

procurar-se uma solução que fosse a mais versátil possível» 0 método a ser 

escolhido deveria ser tal que permitisse a produção nao apenas de diurana 

to de amonio* que seria usado posteriormente para a produção do dióxido 

de urânio, mas também a produção de material que se prestasse à produção 

de urânio metálico, pelos metalurgistas, por redução com magnésio ou cal­

cio,, Dever-se-ia considerar também a possibilidade de produção de mate­

rial que pudesse ser facilmente transformado em hexafluoreto de urânio o 

qual serviria para os estudos de separação dos isótopos de urânio» 

A solução adotada, é descrita no presen­

te trabalho, permite que se obtenha não apenas o diuranato de amónio, ac­

tualmente em produção, mas também, com pequenas modificações no esquema jl 

nicial, fluoreto de uranila e tetrafluoreto de urânio* Este último compos_ 

to de urânio é o necessário para a redução a urânio metálico, por calcio-

termia ou magnesiotermia, bem como pode ser usado como ponto de partida 

para a produção de hexafluoreto de urânio» 

Estes dois últimos aspectos do problema 

ficariam bastante prejudicados se se adotasse a técnica de extração por 

solventes em virtude de não ser possível a redução direta do urânio de va 

lência VI, no nitrato de uranila, que é o produto que se obtém quando se 

trabalha por extração com solventes, a urânio de valência IV para se for­

mar o tetrafluoreto de urânio» D necessário primeiramente a conversão do 

nitrato de uranila a sulfato ou cloreto (20) ou então a transformação té_r 

mica do nitrato a óxido que seria atacado com ácido fluorídrico. 

© 
Orientados pelas considerações expostas, 

a sabers (a) o processo de extração por solventes já vinha sendo exami­

nado, na época, por indústria particular, para o caso de tório e terras 

raras; (b) a possibilidade de produção contemporânea de diuranato de amó­

nio e de tetrafluoreto de urânio este, quando se fizesse necessário, com 
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uma pequena ampliação no processo; (c) a possibilidade de obtenção de 

compostos de uranila que permitissem a redução direta do urânio do grau 

de valência VI ao grau de valência IV; (d) a simplicidade da instalação 

de resinas quando comparada com a de solventes, decidiram os autores do 

presente trabalho pela técnica das resinas iónicas e assim tirar o máxi­

mo proveito da experiência acumulada desde o início do funcionamento do 

Reator, em 1957» e anteriormente (?)<> 

II-

0 uso de resinas iónicas para se­

paração e concentração de urânio, imediatamente após a solubilização dos 

minérios uraníferos correspondentes, é já bastante divulgado. Em geral 

usam-se resinas aniÔnicas as quais são postas em contato com as soluções 

sulfúricas decorrentes do ataque ácido ao minério uranífero, ou com as -

soluções de carbonatos quando o ataque ao minério é alcalino» Os comple­

xos negativos correspondentes contendo o grupamento uranila ligado a gru 

pamentos sulfatos ou carbonatos, quando em contato com a resina aniônica, 

são absorvidos pela mesma ao passo que os ions positivos não o são» Efe­

tua-se assim uma purificação do urânio relativamente aos elementos de ca 

ráter catiônicc Os elementos químicos que acompanham o urânio na rocha 

original, e que possam BQ apresentar na forma aniônica, serão também con 

centrados, em maior ou menor quantidade, pela resina que concentra o urâ 

nio. Fosfatos, silicatos, vanadatos, arseniatos e arsenitos, cloretos, -

molibdatos, boratos, cromatos, são.formas aniÔnicas que concentram os res 

pectivos elementos, juntamente com o urânio. Além disso, elementos metá­

licos tais como ferro e tório formam complexos negativos com os anions 

sulfato resultando daí numa concentração daqueles dois elementos junta -

mente com o urânio» 

Estes dois elementos, tório e fer 

ro, constituem problemas bastante sérios no que diz respeito à possibili 

dade de separação dos mesmos do urânio, quando se usa a técnica de resi­

nas iónicas» Isto porque ambos formam complexos aniônicos com os mesmos 
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grupamentos que em geral são usados para a formação de complexos também a_ 

niônicos com o urânio e dessa maneira concentram-se com este elemento nas 

resinas aniônicas. Por outro lado, não é possível separá-los por meio de 

resinas catiônicas pois que ambos também se concentram na resina como ca-

tions juntamente com o urânio na forma de cation uranila. 

0 processo de purificação com o uso dos -

dois tipos de resinas, catiônico e aniônico, sofre sérios inconvenientes 

gerais. A capacidade de absorção das resinas aniônicas é bastante inferior 

à capacidade de absorção das catiônicas. Resulta daí, num processo desen­

volvido à base das duas resinas, ser necessário o dobro da quantidade de 

resina aniônica quando comparada com a quantidade de resina catiônica. A-

lém do mais as resinas aniônicas são bastante instáveis, perdendo gradual, 

mente a sua capacidade de absorção muito mais rapidamente que as catiô­

nicas? como consequência é necessário uma reposição das mesmas antes que 

as catiônicas apresentem qualquer indicação de perda de capacidade. Além 

disso as resinas aniônicas são muito mais caras, por unidade de peso, que 

as catiônicas. 

0 desenvolvimento de um processo que per­

mitisse o uso de apenas a resina catiônica e com isso tirar-se o máximo 

proveito das várias vantagens do trabalho com resinas sem as desvantagens 

sérias, e já mencionadas, que as resinas aniônicas introduzem, seria bas­

tante útil. As vantagens de tal processo seriams (a) u'a mesma instalação 

teria sua capacidade duplicada com a substituição da resina aniônica por 

outra catiônica; (b) o preço da instalação no que diz respeito ao empate 

de capital em resinas, seria reduzido em mais da metade; (c) a vida da 

instalação seria mais longa em virtude da resina catiônica não perder pira 

ticamente, a sua eficiência, o que não acontece com a aniônica; (d) o con_ 

sumo de drogas químicas seria altamente reduzido em virtude da desnecessi^ 

dade do uso de drogas para as várias operações de funcionamento da resina 

aniônica; em particular o consumo de ácido nítrico seria menor, desde que 

a eluição da resina aniônica é feita com este ácido; (e) as operações se­

riam extremamente simplificadas pois que as que se executam com as resinas 

aniônicas ficam eliminadas e substituídas pelas mesmas que já têm que ser 



executadas com a catiônica; isto, evidentemente, é uma grande vantagem 

sob o ponto de vista operacional reduzindo o número de recipientes pa­

ra trabalho e o volume de líquidos a serem manuseados,, 

Tal processo poderia ser desenvol^ 

vido se fosse possível colocar as impurezas, com caráter catiônico, que 

acSmpanham o urânio na matéria prima, numa forma aniônica ao mesmo tempo 

em que se conservasse o urânio na forma catiônica, como cation uranila, 

por exemplos Dessa maneira apenas o cation uranila seria absorvido pela 

resina catiônica; as impurezas aniônicas que já se apresentassem na maté 

ria prima como tais e aquelas que, embora normalmente catiônicas, fossem 

tornadas aniônicas por algum artifício, passariam através da resina ca— 

tiônica sem serem absorvidas, sendo então separadas do urânio. Evidente­

mente, a substância a ser escolhida como agente formador de anions para 

as impurezas de caráter metálico, deveria formar anions com o maior núrae 

ro possível desses elementos metálicos, sem, por outro lado, tirar do u-

rânio ou do cation uranila esse caráter catiônico0 0 anion fluoreto, en­

tre outros, pode eventualmente ser usado com a finalidade que se discute 

no momento, pois o mesmo forma com vários metais grupamentos com caráter 

aniônico. Por outro lado, entretanto, o ion fluoreto, dependendo da con­

centração em que esteja, pode complexar de maneira apreciável também o 

urânio, prejudicando assim a sua absorção pela resina,, 

0 agente complexante que poderia 

solucionar o problema seria o ácido etilenodiamino tetraacético (EDTA),-

em virtude de formar complexos negativos com a maioria dos metais, ou pe_ 

lo menos complexos sem carga iônica como no caso do tório, e, ao mesmo -

tempo, não formar complexo com o cation uranila deixando-o nesta forma. 

Ê sabido, porém, que o EDTA ê um 

excelente agente complexante para alguns metais a valores de pH relativa 

mente altos, com exceção de alguns casos como o do ion férrico, cúprico 

e tório em que a complexação é muito eficiente a baixos valores de pH, -

Entretanto, não significa que não haja complexação, quando o pH do siste 

ma é baixo,no caso dos demais cations.A chamada "constante de estabilidade 
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parente ou efetiva" queê áconstante de estabilidade do complexo no pH em 

que está a solução do mesmo (8), ainda é suficientemente alta para permi­

tir uma complexação eficiente das várias impurezas catiônicas na solução 

do urânio, A observação desse fato foi que permitiu aos autores do presen­

te trabalho o desenvolvimento do método que hoje é adotado pelo IEA. para 

a purificação de urânio, partindo de diuranato de sódio de grau técnico.A 

matéria prima pode ser outra, inclusive a constituída por urânio irradia­

do, sendo o método, portanto, também aplicável para o caso de elementos -

combustíveis já queimados, ou seja, para o caso de reprocessamento de ele 

mentos combustíveis» 

III-TRABALHOS PRELIMINARES 

Os estudos iniciais relativos à purifica 

ção do urânio usando diuranato de sódio de grau técnico como matéria pri­

ma, foram feitos com colunas iónicas cujas dimensões eram 1 ,5 metros de 

comprimento e 5 centímetros de diâmetro. Nestes estudos usou-se, prelimi­

narmente, as duas qualidades de resinas, isto é, aniônica e catiônica sen 

do que a solução de carga era nitrato de uranila, 

foi no decorrer dessas primeiras experi­

ências que se observou que, com a passagem da solução de nitrato de urani 

la através da resina catiônica e, em seguida, do eluido desta através da 

resina aniônica, não era possível separar-se o ferro e o tório do urânio, 

com estas duas resinas, 

(o 

Em síntese, as experiências levadas a e-

feito, consistiam na dissolução do diuranato de sódio impuro, com ácido -

nítrico, e passagem da solução nítrica primeiramente pela coluna catiô­

nica. Eram retidos o urânio, na forma de cations uranila, e os demais ca-

tions que constituíam as impurezas do diuranato de sódio. Eliminavam-se -

assim as impurezas de caráter aniônico. Em seguida a resina catiônica, na 

qual estava retido o urânio e os cations que o acompanhavam inicialmente, 
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era eluída por meio do anion sulfúrico. A solução de sulfato de uranila, 

e dos demais metais-impurezas, era passada então através da resina aniô-
2 —2n 

nica que então retinha os anions U0 o (SO.) e os correspondentes da-
c. *t n 

quêles metais cuja tendência para formação de anions com o grupo SO^ -

fosse grande o Estão nesse caso, especialmente, os ions férrico e tório e 

o resultado é que,- embora já se eliminasse, razoavelmente, nesta opera­

ção através da coluna aniônica vários metais, o tório e o ferro permane­

ciam, praticamente, na mesma proporção inicial, relativamente ao urânio, 

encontrada na matéria prima0 

Uma escolha conveniente do eluen-

te para esta coluna e das condições de eluição tais como pH, concentra -

ção, e t C o , poderia, eventualmente, permitir uma eluição seletiva do urâ­

nio» Entretanto, oonquanto este modo de trabalho não constitua impecilho 

nenhum quando se trabalha em pequena escala, como por exemplo em proble­

ma analíticos, a sua realização prática quando em escala de produção prò 

priamente dita, torna-se de execução muito difícil» Em particular o volu 

me das soluções a serem manuseadas nas operações de eluição e consequen­

temente as posteriores, ficam extremamente grandes» Hão sendo exequível, 

sob o ponto de vista de produção, a eluição seletiva, a separação do tó­

rio, ferro e outros cations que, eventualmente, também ficassem retidos 

como complexos aniônicos, deveria ser tentada na própria operação de sa­

turação» Preferivelmente esta separação na operação de saturação deveria 

ter lugar na resina catiônica em virtude dos inconvenientes de trabalho 

com as resinas aniônicas, já apontados, quando as mesmas são comparadas 

com as catiônicas» 

Mesmo que a idéia de se complexar 

as impurezas catiônicas com o EDTA, tornando-as assim ou aniônicas ou 

sem carga, não tivesse resultado completo no que diz respeito à elimina­

ção da resina aniônica, essa complexação iria aumentar em muito o grau 

de purificação e facilitar as condições de trabalho das duas resinas, na 

hipótese de ainda se ter que usar também as resinas aniônicas. Em parti­

cular, tório, ferro, zircônio, háfnio, cobre e bismuto, cujas constantes 

de estabilidade com o EDTA são altas mesmo em valores baixos de pH, se-
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riam impurezas metálicas as quais deveriam ser eliminadas com a complexa-

ção prévia dos elementos da solução a passar pela resina catiônicao 

Os resultados colhidos com as experiências 

levadas a efeito com as colunas de 1,5 metros de comprimento e 5 centíme­

tros de diâmetro, e nos quais obtinha-se 150 gramas de Ü^Og P o r operação, 

indicaram que a técnica de complexação das impurezas metálicas antes da 

passagem através da coluna de resina catiônica, parecia dar um produto já" 

suficientemente purificado e dispensando assim o uso da coluna aniônica.-

Uma constatação rigorosa dessa observação poderia ser feita analisando-se 

o urânio eluido da coluna catiônica quando a solução original era comple­

xada com o EDTA antes da passagem pela coluna. Essas análises, entretanto, 

só seriam eficientes se pudessem ser levadas a efeito por espectroscopia 

ótica e de acordo com a técnica de "destilação com um carregador" desenvql 

vida por Scribner e Mullin conforme o indica Rodden (9)» (10) ® (11)« 

Não dispunha o IEÀ, entretanto, na época, 

de um espectrógrafo ótico» Sendo, sob o ponto de vista prático, inexequí­

vel uma análise química completa pelos métodos comuns quando o nível das 

impurezas era da ordem de partes por milhão, só nos restava lançar mão da 

técnica de marcação das impurezas com os isótopos radioativos respectivos. 

Tirar-se-ia proveito, assim, da alta sensibilidade inerente aos trabalhos 

com isótopos radioativos, o que no caso seria extremamente importante em 

virtude das quantidades de impurezas a controlar serem da ordem de partes 

por milhão, conforme dito antes. A determinação dos chamados "fatores de 

descontaminação", isto é, a relação entre a quantidade de impureza existen 

te antes do processo da purificação e a quantidade existente após a puri­

ficação, ficaria muito fácil de ser feita, pois a relação entre quantida­

des (massas) poderia ser substituida por relação entre atividades. Além -

disso, poder-se-ia acompanhar em detalhe o andamento do processo localizan 

do-se a impureza em qualquer fase do mesmo pelo uso de monitores de radio 

atividades, que seriam deslocados ao longo das colunas iónicas, ou por ra 

dioautografias. 
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IV-EXPERIENCIAS DE PUEIFICAÇXO ÜSANDO-SE OS 
RADIOISÓTOPOS DOS ELEMENT03-IMPÜREZAS 

Para levar a efeito as experiências em quas 

tão montaram-se colunas catiônicas com as dimensões de 50 centímetros de 

comprimento por 3»5 centímetros de diâmetro» A resina usada era do tipo ca 
Q — 

tiônica ácido-forte, Amberlite IR-120, forma amónio, com granulometria de 

30 a 50 meshs. As colunas eram montadas de tal modo que as soluções efluen 

tes das mesmas eram encaminhadas a um tubo Geiger para líquidos, colocado 

num castelo de chumbo, para redução da contagem de fundo, de espessura de 

parede igual a 2 ,5 centímetros» 0 tubo Geiger estava ligado a um "rateme--

ter" (Tracerlab SC-40) e este a um registrador automático (Bristol, 0,4 Se. 

cond Dynamaster) o qual traçava a curva da atividade em função do volume 

de líquido percolado através da resina» A solução de nitrato de uranila a 

ser percolado através da resina era colocada num funil de separação sobre 

a coluna e ligado à mesma por uma rolha de borracha. 

As soluções de nitrato de uranila usadas co 

mo carga eram preparadas de modo a terem a concentração em Ü̂ Og de 50 a 65 

g/l usando-se 200 ml por experiência» A solução juntava-se o EDTA na forma 

do seu sal de amónio e o pH final era acertado para 2 ,5 com amoníaco ou á~ 

eido nítrico, dependendo do caso» A solução era deixada em repouso por uma 

noite, antes de iniciar-se uma experiência, para permitir a reação do EDTA 

com aqueles cations cujas velocidades de complexação são lentas. 

0 urânio usado para estas experiências rela 

tivas à descontaminação de cada cation tinha sido purificado previamente -

por extração com éter» Dessa maneira a quantidade de EDTA usada para com -

plexar as impurezas era calculada com um excesso de dez por cento sobre a 

quantidade necessária para a complexação da impureza colocada e devidamen­

te marcada com o isdtopo radioativo do elemento correspondente» 

Após preparada a solução conforme descrito, 

a mesma era passada através da resina catiônica com uma vazão corresponder* 

te a 0,5 litros por hora» Terminada a saturação a coluna era lavada com 
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250 ml de solução do sal de amonio de EDTA, na concentração de 100 mg/l, 

com pH igual a 2,5 e em seguida eluida com solução de sulfato de amonio 

0,5 ou 1,0 molar, dependendo da impureza em estudo, e a pH igual a l,8,e 

em seguida lavada com água. Terminadas as séries de operações obtinha-se 

o gráfico correspondente indicando o comportamento da impureza, devida -

mente marcada, nas várias fases das operações, a sabers saturação, lava­

gem com EDTA, eluição e lavagem com água. 0 urânio, nas várias soluções 

de eluição, era analisado precipitando-o como diuranato de amónio e cal­

cinação a üjOg. De cada fração tomava-se alíquotas que eram examinadas -

num espectrómetro de raios gama de um canal, (Nuclear Chicago,Model 182CA\ 

IV.1-RADIOIS0TOP0S USADOS PARA AS EXPERIENCIAS SE PURIFICAÇÃO 

Não sendo prático, evidentemente, o estu 

do do comportamento de todas as impurezas marcando-as individualmente com 

os radioisótopos dos elementos correspondentes, como por exemplo marcar 

todos os elementos de terras raras, adotou-se a solução de estudar o com 

portamento de grupos de elementos, isto é, metais alcalinos, alcalinos -

terrosos, terras raras, metais pesados, e t c , marcando-os com um radioi­

sótopo de um elemento representativo do grupo. 

Para os alcalinos usou-se sódio-24. As -

várias partidas de sódio-24 eram preparadas por irradiação de cerca de 

10 mg de cloreto de sódio, por periodos de tempo que variavam de uma a 
12 

quatro horas, num fluxo de neutrons térmicos da ordem de 10 neutrons/-
2 

seg.cm . A atividade total juntada, quer para o sódio-24 quer para os de-¡ 

mais radiosótopos, era tal de modo a se obter no "ratemeter" cerca de -

500 000 à 750 00 impulsos por minuto. Essa atividade permitia um contro­

le fácil das várias frações colhidas durante o andamento da experiência. 

Cada fração era examinada no espectrómetro de raios gama fazendo-se a m r 

redura ao redor dos valores de energia correspondentes aos raios gama e-

mitidos pelo radioisótopo em estudo. As áreas das curvas eram então com­

paradas com as áreas das curvas obtidas com padrões dos mesmos radioisó­

topos, podendo-se então determinar-se as quantidades das impurezas em ca 

da fração. 
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0 comportamento doa alcalinos ter­

rosos foi examinado usando-se estroneio»89 e estrôncio-90, A mistura dos 

dois isótopos foi obtida por separação de urânio irradiado, de acordo com 

o processo indicado por Glendenin (12)o A técnica adotada para acompanhar 

o processo foi a mesma descrita para o caso do sódio, tâo somente que as 

contagens, das várias frações, eram feitas em contadores Geiger e não em 

espectrómetro de raios gama. 

Para o caso das terras raras usa--

ram-se os isótopos európio-152 e neodímio-147» Os alvos para irradiação -

eram constituidos dos respectivos óxidos os quais eram postos em solução 

com ácido nítricOo 

O exame do comportamento dos metais 

pesados foi feito por intermédio dos isótopos chumbo-210 e bismuto-210. -

Ambos os radioisótopos foram fornecidos por "Canadian Radium and Uranium 

Corp", na forma de nitrato de chumbo enriquecido em chumbo-210, sendo que o 

bismuto-210 é o descendente do chumbo-210. 

O zircônio e o háfnio foram estudai 

dos por intermédio do isótopo háfnio-181, pois nas condições de trabalho 

não há fracionamento desses dois elementos e dessa maneira o isótopo do 

háfnio marca ambos os elementos,, O material para irradiação era óxido de 

zircônio, contendo yfi> em háfnio, e o qual era posto em solução com ácido 

nítrico. Embora durante a irradiação formem-se também isótopos radioativos 

do zircônio, não se procurou acompanhar o processo por meio desses isóto­

pos em virtude da pequena atividade dos mesmos quando comparadas com a do 

háfnio-181. Esta última é pronunciada, em virtude da alta secção de choque 

do háfnio para a reação (n,gama), o que não acontece com o zircônio. 

O estudo do comportamento do cobre 

foi feito com o isótopo cobre-64, sendo o alvo constituido por cobre meta 

lico que era, após a irradiação, dissolvido em ácido nítrico. 

O fósforo foi estudado por intermé 
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Radioisótopos usados para marcarem os e-
lementos-impurezas no estudo do processo 
de purificação do urânio. 

Radioisótopos Meia Vida Potópico ao redor do 
qual se fez a varredura 

Na-24 15 horas 1,37 Mev 
Hf-181 45 dias 0,133 Mev 
Eu-152 13 anos 0,35 Mev 
Nd-147 1 1 dias 0,53 Mev 
Cu-64 13 horas 0,51 Mev (aniquilação) 
Bi-210 5 dias Contado em Geiger (15) 
Pb-210 22 anos Contado em Geiger (15) 
Sr-89-90 51 dias e 28 anos Contado em Geiger 
P-32 14 ,3 dias Contado em Geiger 
Th-234 24,1 dias 0,09 Mev 

© 

dio do fósforo-32, sendo que este era obtido de acordo com o processo 

descrito em outra publicação (lj). 

Para o tório usou-se o tório-234» (üX^), 

sendo que para aumentar a percentagem deste, e consequentemente a ativi­

dade, no urânio a ser submetido ao processo de purificação, fez-se extra 

ções de UX^, de partidas de meio quilo de üjOg» pelo método de Kraus e 

colaboradores (14)» juntando-se o ÜX^ extraido ao urânio a ser submetido 

à experiência de purificação. 

Ás radiações usadas para acompanhar o an 

damento das impurezas são indicadas na Tabela I juntamente com as outras 

características nucleares dos isótopos utilizados necessárias para a in­

terpretação dos dados experimentais,, No caso de elementos em que mais de 

um radioisótopo se forma, e sendo os mesmos gama emissores, escolheu-se 

o fotopico correspondente ao raio gama de maior percentagem para fazer-

-se a varredura no espectrômetro. Se por acaso a energia correspondente 

a este fotopico era próxima ou coincidente com as de alguns dos descen -

dentes de urânio^ escolhia-se a energia, do radioisótopo em estudo, do 

raio gama de percentagem imediatamente abaixo à referida anteriormente. 

Tabela I 
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IV.2-RESULTADOS EXPERIMENTAIS 

As curvas apresentadas nas Figuras de I à 

IX, com exclusão da VIII, indicam os resultados colhidos nas experiências 

conduzidas de acordo com a aparelhagem descrita em IV, isto é, a coluna 

de resina catiônica" montada antes do contador Geiger para líquidos, este 

ligado a um "ratemeter" que por sua vez se achava ligado a um registrados, 

Quando as soluções que passavam pt""o Geiger tinham material marcado, a -

curva correspondente da atividade em função do volume percolado através 

da resina era traçada no registrador. Tinha-se assim uma primeira infor­

mação como vinha se processando a purificação. Separavam-se as várias ira. 

ções em função da operação, a saber% efluentes decorrentes da carga da 

coluna, lavagem da coluna com EDTA, lavagem com ácido nítrico diluido ou 

com água, dependendo do caso, e eluição. 

A Figura I indica a descontaminação ou pu­

rificação do sódio8 Conforme se verifica, durante os 200 ml corresponden 

tes à saturação da coluna elimina-se já algum sódio; a descontaminação, 

entretanto, é apreciável durante a lavagem com a solução de EDTA a 100 -

mg/l quando toda a atividade, praticamente, ê removida da coluna. 

No caso .dos metais alcalinos, como a cons­

tante de estabilidade dos mesmos com o EDTA é muito baixa, a complexação 

contribue pouco para a separação alcalino-urânio; esta se deve mais à 

baixa valência dos alcalinos dando como resultado uma absorção maior dos 

cations uranila, bivalentes. Entretanto, a associação do fato de ser fra 

ca a tendência dos mesmos serem absorvidos pela resina e mais a complexa 

ção, embora pequena, com EDTA, resulta numa absorção praticamente nula, 

na resina, quando nas condições de saturação e com a concentração de urâ 

nio de 50 a 65 g/l« 

A Figura II indica o andamento da experiên 

cia relativa à descontaminação dos alcalino-terrosos representados pelo 

estrôncio. Embora a valência desses elementos seja a mesma que 
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a do catión uranila, a complexação dos mesmos com o EDTA já é suficiente 

mente alta para permitir uma separação praticamente total durante a ope­

ração de saturação da resina e lavagem da mesma com a solução diluida do 

EDTA „ 

A descontaminação do cobre é apresentada 

na Figura III. Como no caso do estrôncio dá-se a purificação parte duran 

te a passagem dos 200 ml iniciais correspondentes à saturação e o restan 

te quando da lavagem da coluna com a solução diluida de EDTA. 

Note-se que a eliminação do restante da 

impureza em estudo, após o que é eliminado durante a própria saturação, 

é feita por uma solução diluida de EDTA» Isto já indica que o cobre que 

é eliminado durante a lavagem deve se encontrar na forma de solução,com­

binado com o EDTA como complexo negativo, entre os grãos da resina e não 

absorvido na mesma pelo mecanismo de troca iónica; do contrário seria ne 

cessaria uma concentração de EDTA muito maior que a de 100 rag/l, ou um 

volume muito grande desta solução, para eliminação da impureza durante a 

lavagem da coluna. 

A Figura IV refere-se à experiência da 

descontaminação tório-urânio» Também para éste caso são válidas as obser 

vações feitas para o cobre, isto é", o tório que fica na coluna, após pa¿ 

sagem dos 200 mi correspondentes à saturação, está na forma de solução -

como complexo com o EDTA, ocupando o volume livre da coluna,, Os mesmos -

fatos são observados também na descontaminação bismuto-urânio, Figura V, 

bem como na descontaminação háfnio-urânio e zircônio-urânio, Figura 71» 

0 estudo da descontaminação chumbo-urâ­

nio não pode ser feito da mesma maneira como fora feito, até aqui, para 

os outros elementos em virtude do isótopo de chumbo usado para marcar o 

sistema, chumbo-210, não ser diretamente acusado pelo contador Geiger pa 

ra líquidos, de paredes de vidro» As radiações acusadas pelo contador são 

as partículas emitidas pelo bismuto-210, descendente do chumbo-210 (beta 

menos de 1,17 Mev), Para se estudar o sistema chumbo-urânio pode-se apro 
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Para se ter uma idéia mais preci-

veitar a mesma experiência bismuto-urânio, examinando-se as várias fra­

ções coletadas, isto é, efluentes decorrentes da carga, lavagem com EDTA 

e eluido; a quantidade de chumbo em cada fração é calculada, conforme ex 

posto em ( 1 5 ) , pela medida da atividade do bismuto-210 presente. A fração 

mais interessante de ser estudada é a fração "efluente" isto é, a solução 

que passa pela resina durante a absorção do urânio e mais a lavagem com 

"a solução de EDTA a 100 mg/l. 

Se nessa solução estiver todo o 

bismuto-210 inicialmente colocado, como aliás está indicado na Figura V, 

e se nessa fração não houver aumento ou diminuição de atividade em fun­

ção do tempo, é porque a situação de equilíbrio secular Pb-210 —^Bi -210, 

existente na solução da carga, não foi modificada. Isto é, a proporção -

do número de átomos de chumbo para número de átomos de bismuto não foi -

alterada, e tendo sido completa a eliminação de bismuto, também o foi a 

de chumbo. 0 exame desta fração, em função do tempo, indicou exatamente 

tal fato, isto é, não houve alteração no equilíbrio seoular e portanto -

na proporção inicial do número de átomos de chumbo para número de átomos 

de bismuto. A curva da Figura 7 indica, consequentemente, não só a deseen 

taminação do bismuto como também a do chumbo. 

As.curvas representadas na Figura 

VII, relativas ao estudo da descontaminação das terras raras, são extre 

mámente interessantes e ilustrativas indicando que, contrariamente ao 

que se passa com as impurezas examinadas até aqui, não há separação das 

terras do urânio durante a saturação, que é quando convém que se efetue 

a purificação. As curvas em questão mostram que os complexos das terras 

com o E M A são rompidos durante a saturação, nas condições de trabalho,-

deixando as terras na forma catiônica e esses cations, trivalentes em ma 

ioria, são absorvidos facilmente pela resina, até preferencialmente aos 

cations uranilas bivalentes» A passagem de um contador Geiger ao longo -

da coluna indica que, após a saturação,a atividade está concentrada nas 

.partes superiores da mesma. 
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sa da distribuição das terras ao longo da coluna fizeram-se radiautogra-

fias, Figura VIII, de colunas iónicas nas quais se haviam passado solu -

ções de nitrato de uranila e nitrato de európio, este último marcado com 

seu isótopo radioativo, e complexadas com EDTA, de acordo com a técnica 

de trabalho descrita no Capitulo IV» Ao mesmo tempo fizeram-se radioauto 

grafias de colunas idênticas às primeiras mas nas quais se fez passar a-

penas a solução de nitrato áe uranila sem o nitrato de európio marcado.A 

finalidade da radioautografia desta áltima coluna era a de obter a impres_ 

são, na chapa fotográfica, eventualmente causada pelos descendentes do 

urânio» As chapas correspondentes às soluções de nitrato de uranila ape­

nas, sem o nitrato de európio marcado, não se apresentaram impressionadas 

e dessa maneira o exame da chapa correspondente à solução que continha o 

európio marcado indicava a distribuição deste último na coluna. As colu­

nas usadas para as experiências de radioautografia tinham 17 centímetros 

de comprimento e 2 centímetros de diâmetro. As chapas correspondentes 

mostravam-se impressionadas, a partir do topo da coluna, ao longo de 9 

centímetros, apenas» A mesma informação, embora menos precisa, era obti­

da correndo um contador Geiger ao longo da coluna» Isto indicava o rompi, 

mento do complexo EDTA-terra no pH de saturação, isto é, 2,5« 

Experiências idênticas à descrita foram 

então repetidas, sendo que, entretanto, a solução de nitrato de uranila 

e nitrato de európio não era tratada previamente com o EDTA» As radioau­

tograf ias mostraram a mesma distribuição que antes» 

Estas experiências vieram a indicar uma 

possível mudança no modo de se proceder à purificação do urânio. Desde 

que as condições de saturação da coluna eram tais que não permitiam uma 

estabilização conveniente do complexo EDTA-terra, tentou-se eliminar as 

terras e o tório, do urânio, passando-se a solução de nitrato de uranila, 

sem ser tratada com o EDTA, primeiramente por uma pequena coluna catiôn_i 

ca na forma hidrogênio e em pH em redor 'de 1,7« Marcando-se as soluções 

com tório-234» isto é, UX^, conforme já descrito, foi possível observar-

•-se, pela mesma técnica de radioautografia, que não apenas as terras,mas 

que também o tório era absorvido preferencialmente no topo da coluna. 
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Observou-se, além disso, que numa operação conforme a descrita, e com ma 

térias primas contendo até 5% de tório (expresso em ThOg) e até 0,5% de 

terras raras (expressas em óxido), era possível a eliminação completa do 

tório e das terras numa pequena coluna a qual absorvia apenas 15% do urâ 

nio da solução de carga» As condições das soluções de saturação eram pH 

de 1,7 a 1,8 e concentração de urânio, expressa em U^Og, de 50 a 65 g/l. 

Dessa maneira obtinha-se 85% do urânio da solução original já completamen 

te livre de tório e terras. 

A Figura IX ilustra o estudo relativo à 

contaminação de fósforo na fração correspondente à eluição do urânio. O 

problema da contaminação do urânio pelo fósforo pode estar ligado a dois 

fatoss ou há uma absorção física, sem troca iónica, do fósforo pela resi_ 

na, ou há formação de fosfato de urânio insolúvel, A absorção física do 

fósforo pela resina catiônica existe realmente, o que foi constatado pas_ 

sando-se uma solução de fosfato de sódio, marcado com fósforo-32, através 

de uma resina catiônica na forma amónio» Este fósforo, na forma de fosfa 

to, poude, entretanto, ser eliminado com uma lavagem da resina com ácido 

nítrico 0,2 molar. Esta concentração do ácido nítrico remove apenas uma 

pequena quantidade do urânio absorvido a qual depois é reciclada. 

IV,3-DETERMINAÇÃO DO FATOR DE DESCONTAMI-
NAClO DAS TERRAS RARAS HAS COLUNAS. 

As experiências correlacionadas com o estu 

do da descontaminação das terras raras, relativas às radioautografias da 

Figura VIII, mostram ser possível uma descontaminação urânio-terras e u-

rânio-tório adotando-se a técnica de colunas catiônicass numa primeira -

coluna passando *a solução sem complexação com EDTA e numa segunda passan 

do-se o efluente da primeira após complexação com o EDTA, sendo*a finali 

dade desta segunda coluna a descontaminação das demais impurezas,quer ca 

tiônicas quer aniônicas. Embora estas experiências sejam bastante ilustra 

tivas, especialmente as correspondentes às radioautografias, não se tem 

uma idéia quantitativa do fator de descontaminação que se pode obter com 

esta técnica. 



FIGURA IX 18.A 

Descontaminação de Fósforo 
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Coluna na qual se passou Urânio e Tório sem EDTA. Tório 
acumula-se no topo da coluna. 
Coluna na qual se passou Urânio e Európio sem EDTA. Európio 
acumula-se no topo da coluna. 
Coluna tia qual se passou Urânio e Európio com EDTA. Európio 
acumula-se no topo da coluna. 
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Em particular para as terras raras é necessário 

obter-se o fator de descontaminação neste estágio do processo pois as aná 

lises espectrográfieas de que nos podiaaos valer, sâo executadas de tal -

forma que os elementos de terras raras não são analisados» Os demais ele­

mentos de importância, excetuando-se também o fósforo, são analisados por 

espectrografia ótica pelos Laboratórios americanos de que nos temos vali­

do. Por essa razão os fatores de descontaminação para esses elementos,que 

não as terras raras © o fósforo, podem ser obtidos a partir dos dados ana 

líticos espectrográficos5 o fator de descontaminação para o fósforo pode 

ser obtido pelas análises efetuadas em nossos Laboratórios, pelo Método -

de Diluição Isotópica, desenvolvido por Lima e Tognoli Atália (19)» 

Para se determinar o valor numérico do fator de -

descontaminação relativo às terras, usando-se as técnicas das duas colunas, 

planificou-se uma série de experiências em que fosse possível medir a quan 

tidade de európio retido na primeira coluna, antes de se adicionar EDTA à 

carga, e a quantidade de európio retido na segunda coluna, quando havia a 

oomplexação prévia com EDTA antes da saturação. Duas colunas catiônicas -

foram condicionadas com ácido sulfúrico um molar e lavadas com água. Na -

primeira passou-se 600 ml de solução de nitrato de urânio, na concentração 

de 57 gramas por litro, e pH igual a 1 ,95 na segunda coluna passou-se so­

lução idêntica à primeira mas tendo európio marcado. As condições de satu 

ração no que diz respeito a pH e concentração são tais que apenas uma pe­

quena parte do urânio da solução é retida na primeira coluna, e dos 34»2 

gramas de U^Og existentes na carga, 22,9 gramas saem no efluente. A colu­

na que não recebe a solução com európio marcado é utilizada para se obter 

a atividade devida exclusivamente aos descendentes de urânio e descontar es 

ta da atividade correspondente da solução que continha o "európio marcado. 

De cada uma das soluções foram tiradas alíquotas de 2 ml para contagem; 

esses 2 ml são diluidos a 50 ou 100 ml e desta solução é que se toma 1 ou 

2 ml para contagem, dependendo da atividade. A Tabela II indica as a 

tividades da carga e dos efluentes em ambas as soluções. Dessa ma­

neira é possível, por diferença, calcular-se a atividade correspondente 

ao európio que foi retido na coluna e a atividade correspondente ao euró 
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Com Eu Sem Eu Diferença FD 
ipm ii 

Carga 
Efluente 

142 x 10 6 

616 x 1 0 5 

1 

600 

x 106 

x 1 0 5 

141 x IO 6 

16 x IO 5 9 x IO 5 

A penúltima coluna da Tabela II indica que 

a atividade da carga, devida ao eurdpio, ê de 141 x 10 ipm e que a ati-

vidade do eurdpio nos efluentes é de 16 x 10 ; o fator de descontamina­

ção, que é o quociente desses dois números, será portanto 9 x 10^. 

Para se estudar agora se ê possível a eli­

minação completa do eurdpio que eventualmente ainda contaminasse a solu­

ção do urânio efluente da primeira coluna prepararam-se duas soluções de 

nitrato de uranila, na concentração de 50 gramas por litro, pH igual a 

2,5» Ambas foram tratadas com EDTA na proporção de 4^, calculado sobre o 

Ü^Og. A u m a das soluções foram adicionados 50 miligramas de nitrato de 

eurdpio marcado, (pesado como EUgO^)» sendo que à segunda solução não se 

acrescentou eurdpio pois a mesma iria servir como padrão para descontar 

as atividades devidas aos descendentes do urânio. As soluções foram pas­

sadas através das colunas de resinas catiônicas condicionadas com solu­

ção de nitrato de amónio a pH igual a 2,5„ A Tabela III indica os resul­

tados obtidos, sendo que as atividades são referentes aos volumes totais 

usados,isto é, 450 ml para cada solução. Na penúltima coluna da Tabela III 

verifica-se que a atividade da carga,já descontada a contribuição devida 

aos descendentes do urânio, é 275 x 10^ ipm e a atividade nos efluentes 

pio que passou, no efluente, junto com os 22,9 gramas de U , 0 o não absor-

vidos nesta coluna*, As atividades em questão já são referidas aos volumes 

totais, isto é, 600 ml. 

Tabeía_II 

9 Determinação do fato^de descontaminação, para eurí 
pio, na passagem pela coluna catiônica, sem comple-
xação do eurdpio com EDTA. Eu. O^/ü-O- = 0,15^ 



é .1 ,5 x 10 ipnu Portanto ficam na coluna, em atividade de európio que con 

tamina o urânio, 273,5 x 10^ ipm 0 

Tabela III 

Determinação do fator de descontaminação do eu 
rdpio na passagem pela resina catiônica, com 
eomplexação európio-EDTA. Eu 0,/U 0~ = 0,15$ 

Carga 

Efluente 

Com Eu 
ipm 

Sem Eu 
ipm 

Diferença 
ipm 

PD 

Carga 

Efluente 

276 x IO 6 

2 x 10^ 

0,8 x IO 6 

0,5 x IO 6 

275 x 10 

1,5 x IO 6 

275,5 x IO 6 

1,0 

0 fator de descontaminação, que é o quociente do número correspondente à 

atividade do europio na carga para o número correspondente à atividade do 

europio que ainda contamina o urânio, portanto na coluna de resina, é igual 

a lo Isto é, tratando-se com EDTA a solução a ser processada pela coluna -

de resina catiônica não há possibilidade de separação das terras conforme 

já se tinha visto pelas radioautografias. 0 meio para melhorar a desconta­

minação seria ou conduzir a experiência na primeira coluna, quando a solu­

ção não é tratada com EDTA, de modo tal a elevar-se o fator de descontami-

nação para maior que 10 ou conduzir a experiência de tal forma a manter o 

fator de descontaminação da primeira coluna na ordem de 10^ e procurar-se 

obter uma descontaminação adicional ao se fazer a eluição da segunda colu­

na, ou ao se precipitar o diuranato de amónio após a eluição, ® 

Um fator de descontaminação total da ordem 

de 10^ ê conveniente para a matéria prima que está em uso no IEA, em virtu 

de da mesma ter a percentagem de terras igual a 0,2$. Dessa maneira, um fa 

tor total de descontaminação igual a 10^ daria o produto final com 0,2 ppm 

em terras raras, o que é um nível ótimo desses elementos em materiais ató­

micamente puroso 



Conseguiu-se também uma descontaminação prà 

ticamente completa das terras que eventualmente contaminam o urânio na se_ 

gunda coluna, procedendo-se à eluição desta coluna com solução 0,5 molar 

de sulfato de amónio e a pH igual a 1,8. Se a concentração do sulfato de 

amónio eluente fôr igual a um molar já não há descontaminação adequada das 

terras, saindo as mesmas misturadas com urânio na solução da segunda colu 

na, conforme foi mostrado na Figura VII. 

. • © 

A Tabela IV traz os resultados que consegui 

mos relativamente à descontaminação do eur<5pio com a técnica de eluip-se a 

coluna com 'solução de sulfato de amónio 0,5 molar. Nota-se que a ativida­

de do eluido (frente e corpo), que são as frações onde sai o urânio, é a-

penas a atividade correspondente aos descendentes do urânio, isto é, cer­

ca de 0,5 x 10^ ipm. A atividade alta, correspondente ao európio marcado, 

s<5 sai na cauda da eluição. 

0 fator de descontaminação portanto será o 

quociente da atividade na carga para a atividade do eluido (frente e cor­

po), isto é, 5 x 10^. 

Tabela IV 

Determinação do fator de descontaminação do' 
európio por eluição com solução de sulfato 
de amónio 0,5 molar. Eu_ 0,./TJ,0fl = 1,5 ppn» 

Com Eu 
ipm 

Sem Eu 
ipm 

Diferença (ati 
vidade devida 
só ao Eu) ipm 

PD 

Carga 276 x 10 6 0,8 x 10 6 275 x 10 6 

Eluido f. 3 x IO 5 

(frente e 0,6x 10° o,5 x io° 0,lx 10 
corpo) c c. 

Eluido 275 x 10 - 275 x 10 
(cauda) 

0 conjunto de experiências descritas neste 

Capitulo IV permitem estabelecer então o esquema, que será apresentado em 

seguida, para purificação do urânio. 



2 3 . 

A solução nítrica do uranio impuro, na con 

centração de 50 a 65 g/lf e a pH igual a 1 ,7 ou 1,8, é primeiramente passa 

da através de uma pequena coluna catiônica (massa da resina, cerca de 20$ 

da resina de purificação propriamente dita) na forma hidrogênio. Após acer 

tar o pH da solução efluente para 2„5 com amoníaco ou ácido nítrico, a mes, 

ma é tratada com a solução do sal de amónio de EDTA, também a pH igual a 

2,5 ô sendo a concentração de EDTA tal que corresponda a 5(f° relativamente 

ao urânio, expresso como U^Og. Essa solução é então passada pela segunda -

resina catiônica. A resina, após saturação com os cations uranila, é lava­

da com solução do sal de amónio de EDTA na concentração de 100 mg/l e a pH 

igual a 2,5« Após a lavagem com a solução de EDTA lava-se ainda a coluna -

com solução de ácido nítrico 0,2 molar com a finalidade de eliminar-se o -

fósforo que ficara fisicamente absorvido na resina. 

ção de sulfato de amónio 0,5 molar a pH igual a 1,8. A solução de sulfato 

de uranila obtida da eluição da segunda coluna é então encaminhada para a 

precipitação do urânio na forma de diuranato de amónio. Quanto à solução -

proveniente da eluição da primeira coluna é a mesma encaminhada para reci­

clagem. 

das das colunas poderia ser feita, eventualmente, por precipitação com pe­

róxido de hidrogênio. A reação é muito específica e dessa maneira obtem-se 

uma purificação adicional do urânio. Por outro lado há o inconveniente de 

ser o reagente bastante caro, além do conhecido característico de má filtra 

bilidade do precipitado formado. A precipitação com amoníaco é menos espe­

cífica mas também pode, em determinadas condições, conduzir a uma purifica 

ção adicional do urânio. Conquanto possam surgir sérias dificuldades, sob 

o ponto de vista tecnológico, relativas à má filtrabilidade do precipitado 

A eluição dessas resinas é feita com solu-

VI-PRECIPITAÇlO DO DIURANATO DE AMONIO 

A recuperação do urânio das soluções provi 
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formado por reação com amoníaco, encontramos condições de precipitação em 

que a filtrabilidade do precipitado ê excelente sem, por outro lado, pre­

judicar as condições necessárias dos precipitados de diuranato de amónio 

para a boa redução posterior a dióxido de urânio; isto seria problema al­

tamente importante, para quando se passasse às instalações de caráter de JJ 

sina Piloto e não sais em escala de laboratório. 

Experiências de laboratório mostraram que 

quando a precipitação era levada a efeito usando-se solução de hidróxido 

de amónio, e não amoníaco gasoso, o precipitado formado tinha péssimas ca 

racterísticas de filtrabilidade, quer com a precipitação levada a efeito 

a frio, quer a quente. Entretanto, se o amoníaco era introduzido, nas so­

luções quentes de sulfato de uranila, na forma gasosa, obtinha-se o preci 

pitado de diuranato de amónio com ótimas condições para filtração. 0 pre­

cipitado de diuranato de amónio, obtido dessa forma, arrastava sempre ion 

sulfato, o que poderia ser inconveniente no que diz respeito à pureza do 

material. Entretanto, é conhecido o fato ( 1 7 ) de que a presença de sulfa­

to em UOj obtido por desnitrificação de nitrato de uranila melhora aprecia 

velmente as condições de redução de UO^ a ÜO^o 0 precipitado de diuranato 

de amónio obtido nas condições descritas, com o ion sulfato coprecipitado, 

mostrou-se com excelentes características relativamente à sua operação de 

redução a UC^, bem como à sinterabilidade deste último (18). 

Como a precipitação do urânio com o amonía­

co não é tão específica quanto a precipitação com o peróxido de hidrogênio, 

procurou-se tornar aquela primeira tão eficiente, sob o ponto de vista de 

especificidade, quanto a segunda. Para isso juntava-se cerca de 2 a y/o de 

EDTA, calculado sobre o U^Og, à solução de sulfato de uranila a ser trata 

da com o amoníaco. 

As experiências para a determinação dos fa­

tores de descontar Inação na precipitação do diuranato de amónio foram con 

duzidas tomando-se amostras de U^Og, já purificado, diasolvendo-as em áci 

do nítrico, acertando-se a concentração para cerca de 120 gramas por l i — 

tro, ajustando-se o pH, nas várias experiências, de 1,5 até 2 , 5 , juntando-
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-se o cation marcado, cuja descontaminação estava em estudo, e em seguida 

o EDTA, conforme mencionado. 

Aquecia-se a solução a ce rca de 70 eC e co 

meçava»se a passar o amoníaco gasoso ou em solução, conforme o casoc Em 

paralelo foram conduzidas experiências análogas tão somente que a precipi^ 

tação era feita com água oxigenada, para se fazer uma comparação com a 

descontaminação obtida na precipitação do diuranato de amónio em presença 

de EDTA e na precipitação, sabidamente específica., com água oxigenada» 

0 precipitado de diuranato de amónio, ou 

o de peróxido de urânio, era filtrado e contava-se o filtrado comparando-

-se com a contagem da solução original do cation marcado cuja descontami­

nação se estudava* As contagens eram feitas fazendo-se a varredura ao re­

dor do pico principal do radioisótopo e calculando-se a área correspondei* 

te o 

As Tabelas V e VI indicam os resultados -

obtidos usando-se os radioisótopos cobalto-60, sendo a medida feita no pi 

co de 1 , 1 7 Mev e neodímio-147, fazendo a medida no pico de 0,53 Mev„ 

Observa-se pela Tabela V que o arrasamen­

to do cobalto poio precipitado de diuranato de amónio ê muito grande, quer 

quando a precipitação é levada a efeito com solução de hidróxido de amónio, 

quer quando com amoníaco gasoso; os fatores de descontaminação são da or­

dem de 1,2 e 1 ,5« Por outro lado, quando a precipitação ê levada a efeito 

em presença de EDTA, obtem-se fatores de descontaminação que variam entre (D 

5 e 1 2 , o que constitue uma purificação adicional bastante boa 0 
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Tabela ¥ 

Descontaminação de cobalto na precipitação do diurana-
to de amónio em presença e em ausência de EDTA. Percen 
tagem de cobalto na solução a precipitar, 

9 c o 2 o 5 / u 5 o 8 - 0,035* 

Atividade Atividade Atividade Tempo de com PD*** '•Modo de 0BS 
juntada* no ppt* " mo ' " plexação (ho pptar. 

filtrado* ras) ** 

29 24 5 1,2 NH.0H sol s/EDTA 
31 25 6 - 1,2 M 4 
38 7. 31 0,5 5 H c/EDTA 
31 3 28 0,5 10 M M 

35 6 29 0,5 6 II II 

37 3 34 0,5 12 n i» 

35 5 39 29 7 ti » 
34 4 30 29 9 M n 

35 3 32 31 12 n W 

55 6 29 31 6 n n 

25 17 8 a» 1 , 5 NH T gás s/EDTA 
22 14 8 1 , 6 n 3 H 

38 7 51 o 9 5 5 II c/EDTA 
51 5 28 0 ,5 10 ri it 

35 6 29 o ,5 6 •i o 
57 3 34 "o ,5 12 H ii 

35 5 30 29 7 W ti 

34 4 30 29 9 - 1« ii 

35 3 32 51 12 H ii 

35 6 29 31 6 1« ii 

31 7 24 6 4 II M 

34 2 32 6 17 II M 

93000 37 92963 • 2 500 H20 s/EDTA 
102000 54 101 970 3 000 ii 

* Irea no fotopico, em unidades de base x cm» 

** Tempo que medeia entre colocar o EDTA para complexar a 
impureza e o instante da precipitação» 

*** PDs fator de descontaminação 
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A descontaminação que se obtém quando se 

precipita o peróxido de urânio com água oxigenada ê grande como era de se 

esperar, conforme se vê pelas duas últimas linhas da Tabela V. Não se ob­

tém um fator de descontaminação tão grande, quanto no caso de precipita­

ção com água oxigenada, com o sistema amoníaco-EDTA» Entretanto o fator -

de descontaminação para este último caso é suficiente para uma descontami 

nação adicional, especialmente levando-se em conta que a purificação pro­

priamente dita dá-se nas colunas iónicas e não na operação de precipita—-

çãoo 

No caso do cobalto haveria a possibilida­

de de formação de complexo com o amoníaco, bastante estável. Nesse caso a 

ação do EDTA seria intítiX* Entretanto, verifica-se pela Tabela V, que nas -

condições de operação conforme descritas, a ação do EDTA é eficiente e que 

o fator de descontaminação, quando este complexante está presente, e bem 

maior do que na ausência do mesmo. 

A Tabela VI indica a ação do EDTA na des­

contaminação do neodímioo A descontaminação ê nula sem o EDTA e praticamen 

te total, dento dos erros experimentais, quando aquele complexante está -

presente. 

Tabela VI 

Descontaminação de neodímio na precipitação do diuranato 
de amónio em presença e em ausência de EDTA. Percentagem 
de neodímio na solução a precipitar, Nd 0^ /ü^Og = 1 % 

Atividade Atividade Atividade Tempo de com Modo de 0BS 
juntada no ppt no plexação (ho XIJ pptar. 

filtrado ras) 
„ „ . 1 , „ 1 , 1 . , „ • „ , , , , 1 1 , i 

528 • 0 530* 0,5 C O NH.0H sol c/EDTA 

346 0 550 0,5 &o , M 4 « 
450 440 4 - 1 H s/EDTA 

. 362 362 2 — 1 M i? 

*A diferença para mais na atividade colocada está dentro dos erros 
experimentais. 
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VIo 1-MODO OPERATÓRIO DA PRECIPITAÇÃO DO DIURANATO DE AMÓNIO 
™""-"—'1 •"• 1 —~--1 I— ii i ii • nTiwiiiw>iiiiiiiniir»i»iT • ! í • IH li -Tiii r • 11 !•• w imiTin—i%rni-iiin-—»< ••• I H n i r w i i «m • i mr\ «i i im n« mi» i • ••wni—n mu im nu» • i n mim um i 

Constatados os fatos mencionados relativos à 

precipitação do diuranato de amónio e os quais mostraram que esta preci-

© pitação poderia ser eficientemente utilizada para a recuperação do urânio 

das soluções de sulfato de uranila, a sabert obtenção de um precipitado 

facilmente filtrável e com ótimas características para a posterior redu­

ção a UOg 5 uma descontaminação adicional do urânio em virtude da presen­

ça do EDTA quando da precipitação, poude-se estabelecer as condições 6 ti 

mas da precipitação do diuranato de amónio» 

Aos eluidos da soluna catiônica, constituidce 

por solução de sulfato de uranila na concentração de cerca de150 g/l em 

UJOQ, adiciona-se yfo de EDTA calculado sobre o Ü^Og presente. Inicia-se 

a agitação e aquecimento da solução„ Quando a temperatura atinge a cerca 

de 40 8C começa-se a passar o amoníaco gasoso, lentamente, A precipitação 

não se inicia imediatamente em virtude de haver neutralização, primeira­

mente, do ácido sulfúrico do eluido o qual está em pH ao redor de 1,8, -

Quando a temperatura está ao redor de 70 BC desliga-se o aquecimento e con 

tinua-se a passar o amoníaco até que o pH esteja compreendido entre 7,0 e 

7,5» Suspende-se então a passagem do amoníaco e continua-ee a agitação -

por mais meia hora; deixa-se decantar, remove-se o sobrenadante e filtra-

-se o vácuo„ A lavagem do precipitado é feita, quando o mesmo estiver -

quasi seco, com solução de nitrato de amónio a 2fo e pH entre 7>0 e 7»5»A 

secagem do precipitado é feita a 70 SC durante 24 horas„ A densidade apa­

rente do diuranato de amónio obtido nestas condições é, em média 1,5 gMl° 

VII-DISCUSSiO E CONCLUSÕES 

As várias experiências levadas a efeito, e -

descritas na Parte I, levam à conclusão da possibilidade de purificação 

de compostos de urânio por intermédio de uma única espécie de resina, a 

saber, a resina catiônica. 
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No caso de matérias primas que contenham 

A impossibilidade de efetuar-se análises -

espectroscópicas em cada fase do processo de purificação levou-nos a acom­

panhar o mesmo marcando-se os elementos-impurezas com os respectivos isóto 

pos radioativos, e então seguindo o andamento da experiência pela medida 

de radioatividade nas várias fases do processo, Este método de trabalho a-

presenta, sob certos aspectos, razoáveis vantagens sobre o controle de in­

purezas por. análises espectrográficas. Em particular, permite o conhecimen 

to de onde se encontra a impureza em qualquer ponto ou fase do processo,s_e 

ja pela medida da atividade de uma solução, de um precipitado, de uma colu 

na iónica, passando-se um contador Geiger na parte externa da mesma, seja 

pela radioautografia que dá, por exemplo, a distribuição de um elemento-im 

pureza na coluna de resina iónica, sem a necessidade de desmontá-la e de 

demoradas análises químicas de várias porções da resina. Apresenta ainda o 

método, além de um controle do andamento da purificação, meios de se calcu 

lar com muita facilidade o valor do fator de descontaminação para os vários 

elementos cuja eliminação seja de interesse, conforme se viu no caso da dje 

terminação do fator de descontaminação das terras raras nas colunas iónicas 

e de outros elementos na precipitação do diurânato de amónio. Por outro la 

do o método por intermédio dos isótopos radioativos, é, evidentemente, in­

ferior ao método espectrográfico quando se trata de controle rotineiro de 

produção, Para este controle o método espectrográfico é superior pois dá, 

ao mesmo tempo, informação a respeito de vários elementos„ Entretanto, pa­

ra a série de trabalhos relatados na Parte I, antes de ter-se o método de­

finitivamente desenvolvido, e quando se estava justamente à procura deste 

método, a técnica dos isótopos radioativos é mais conveniente que a de aná 

lises por espectrografía. 

6 

Viu-se que a técnica desenvolvida de puri­

ficação por meio da resina catiônica somente, associada à técnica de comple 

xação prévia dos elementos-impurezas com o EDTA, conduz a resultados perfeL 

tamenté positivos e que os metais alcalinos, alcalino-terrosos, metais pe­

sados, elementos aniônicos, podem ser eliminados usando-se somente uma co­

luna catiônica e o EDTA, 
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terras raras, verificou-se que a impossibilidade de saturação, da coluna 

cationica, em condições tais que os complexos terras-EDTA fossem suficieri 

temente estáveis, trouxeram a necessidade de uma variante na solução pre­

viamente encontrada para o problema da purificação» Para este caso, de ma 

terias primas com-terras raras, não é suficiente a passagem através de u-

ma única coluna, da solução previamente complexada com EDTAc As experiên­

cias de radioautografia 8 do exame da distribuição das terras ao longo -

das colunas de resina, com contadores Geiger passados externamente nessas 

colunas, mostrou que a purificação, relativamente às terras, pode ser con 

duzida com o auxílio de uma pequena coluna de resina cationica colocada -

antes da coluna de purificação propriamente dita. Nesta se faz passar a -

solução sem a mesma ter sido tratada previamente com EDTA. Verificou-se a 

lém disso, que o uso da pequena coluna, com cerca de 20%, em resina, da -

quantidade colocada na coluna de purificação propriamente dita, permite -

também a eliminação do tório já nesta fase do processo» 

As experiências relatadas no Capítulo VI -

estabeleceram as condições de recuperação do urânio das soluções de sulfa 

to de uranila provindas das colunas iónicas, precipitando-o na forma de 

diuranato de amónio, Embora essa precipitação, sob o ponto de vista da ês 

pecificidade, seja bastante inferior ao processo antigo e adotado mesmo -

nos primeiros trabalhos sobre purificação de urânio, conduzidos na França 

e nos Estados Unidos (21), foi mostrado que a mesma pode ser conduzida em 

condições tais que contribua também para o processo de purificação, ao raas_ 

mo tempo que recupera o urânio das soluções provindas das colunas. Poi 

mostrado também que essa precipitação pode ser conduzida de forma a conter 

nar o inconveniente grave, sob o ponto de vista de produção, da má filtra 

bilidade do precipitado de diuranato de amônio0 Além disso, as condições 

de precipitação são tais que o impasse geralmente surgido quando se obtém 

um bom precipitado, de diuranato de amónio, para filtração, o mesmo tem -

más qualidades para a redução, com hidrogênio, a UO^» Viu-se que se conse_ 

gue não só um bom precipitado para filtração, como também um bom precipi­

tado para a redução posterior a ÜOg. Além disso conseguiu-se aumentar ba_s 

tante o caráter da especificidade, que em geral não é bom, para esta pre­

cipitação do diuranato de amónio, pela adição de EDTA à solução de sulfa-
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to de uranila a precipitare Dessa maneira a operação de precipitação com & 

moníaco não é inferior à operação de precipitação do urânio com água oxige 

nada, além de ser uma operação muito mais barata no caso do amoníaco do 

que no caso da água oxigenada, 

Todas essas experiências conduzidas em es­

cala de laboratório mostram a viabilidade do método„ Restava, entretando,o 

problema de aplicar esses métodos às condições de produção propriamente à.± 

tas em escala não mais de dezenas ou centenas de gramas de materiais manu­

seados. Isto é, restara o problema clássico do desenvolvimento, sob o pon­

to de vista de Engenharia Química, dos métodos estudados e provados como e_ 

xequíveis em pequena escala, 0 passo seguinte seria, portanto, a constru 

ção de uma Usina Piloto, construção essa que se basearia nos dados* obtidos 

no laboratórioo Os estudos relativos ao projeto e operação desta Usina Pi­

loto passarão a ser descritos na Parte II. 

© 



PRODUÇÃO DE COMPOSTOS DE URÂNIO ATOMICAHENTE PUROS 
NO 

INSTITUTO DE ENERGIA ATÔMICA 

PARTE II 

VIII-INTRODUÇXO 

O problema posto para a construção da Usi­

na Piloto pode ser sintetisado no seguintes seria necessário a construção 

da Usina de forma a produzir cerca de 250 quilos de U^Og por mês podendo-

-se dispor de colunas de resina com capacidade, no máximo, para 150 litros 

de resina por coluna, sendo que a disponibilidade de espaço permitiria a 

instalação de apenas três colunas» 

A disponibilidade dos recipientes para dis 

solução da matéria prima, estoque de soluções, tanques de alimentação para 

as colunas de resinas, tanques de precipitação, era tal que se deveria con 

siderar r.ecipieníes de volumes, no máximo, iguais a 280 litros. Quanto à na 

tureza dos materiais de construção, problema extremamente importante a par_ 

tir do ponto em que o grau de purificação já fosse bastante grande, esses 

materiais deveriam ser suficientemente inertes ao ataque das várias solu 

ções em processamento» Picava assim drasticamente reduzida a possibilidade 

de escolha, 

Seria necessário que o tamanho das colunas 

fosse tal que permitisse o manuseio de massas correspondentes à produção 

mencionada, e, ao mesmo tempo, um escoamento suficientemente rápido dessas 

soluções para se obter aquela produção. -Para se ter uma pressão hidrostáti, 

ca suficiente para aquele escoamento rápido não se podia jogar muito com a 

diferença de altura entre o topo da coluna e o tanque de alimentação, em 
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virtude da limitação imposta pelo pé direito do salão disponível para monta 

gem da Usina. 0 problema era um pouco complicado porque necessitava-se de 

colunas de cerca de três metros de comprimento e acima das colunas alturas 

convenientes que permitissem a colocação dos tanques de alimentação das mejs 

mas. Por outro lado, dever-se-ia dispor de cerca de um metro entre o fun­

dia da coluna e o solo para instalarem-se os tanques de recepção das soluções 

efluentes. A solução encontrada foi utilizar-se uma parte do salão reserva--

do antes para instalação de uma "hnt-cave", até a chegada do equipamento -

desta instalação, e colocar-se as colunas no alçapão existente entre esta sa 

la e o porão correspondente. Poude-se assim dispor de uma altura de cerca -

de três metros acima do topo das colunas, para instalação dos tanques de a-

limentação, e de cerca de um metro entre o fundo das colunas e a sala onde 

foram dispostos os tanques de recepção. 

A instalação deveria contar com adequada pro 

teção aos operadores no que diz respeito à possibilidade de inalação de ma­

terial pulverulento' que contivesse urânio» As operações correspondentes ao 

desempacotamento, queima e dissolução do diuranato de sódio, deveriam ficar 

isoladas em local provido de exaustão e renovação de ar. Os operadores devje 

riam trabalhar com proteção adequada nesta fase das operações, a saber, uso 

de máscaras, luvas de borracha, galochas ou sapatos reservados somente para 

trabalho na Usina, bem como os aventais ou macacões. As mesmas precauções e 

cuidados deveriam ser observados na secção de secagem e embalagem do produ­

to acabado. Os locais reservados à estocagem de matéria prima, bem como de 

produto acabado, deveriam ter exaustão adequada, e a correspondente renova­

ção de ar, para evitar o acúmulo de radônio e, em consequência, dos descen­

dentes deste que se depositariam nas paredes, chão, etc. Dever-se-ia evi -

tar o uso de toalhas, de papel ou de pano, para não aumentar o volume dos xe 

síduos a serem manuseados pelos Serviços de Proteção Radiol<5gica0 Os locais 

onde seriam instalados os vários tanques de soluções, as colunas iónicas e 

os filtros, deveriam ser também providos de exaustores e renovadores de ar 

para evitar, também nestas áreas, os problemas correlacionados com a libera 

ção de radônio. 
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A matéria prima usada para a Usina Piloto 

era constituida por diuranato de sódio de grau técnico tendo sido forneci, 

da ao Instituto de Energia Atômica pela Comissão Nacional de Energia Nucle 

ar. Essa matéria prima era obtida como sub-produto, no processamento de 

areias monazfticas, pela Firma Orquima S/A. De acordo com análise feita -

pela firma em questão a composição média.da mesma é a apresentada na Tabe 

la VII, ( 2 2 ) . 

Tabela VII 

Composição média do diuranato de sódio USEI 

do como matéria prima, segundo ref. (22). 

U 3°8 79,5 
B 0,0002 
Cu 0,001 
V 0,004 
Mo 0,0005 
As 0,01 
P 0 4 0,3 

1 , 5 
F 4 0,02 
Halogênios 0,015 
Th0 2 0,3 a 8 
Terras raras 0,2 
Sm+Eu+Gd+Dy 0,02 
Fe 0 , 1 
Cd 0,007 
Pb 0,015 
Ti 0,015 
SiO 1 ,4 
Na 2 6 9,2 

0 material tinha ainda matéria orgânica 

sendo que a perda de peso a 250 aC durante 36 horas era de 3»7$, em média. 

IX-MATERIA PRIMA 



3 6 . 

A matéria orgânica mostrou-se ser "bastante inconveniente quando da operação 

de dissolução do diuranato de sódio em virtude de formar grande quantidade 

de espuma» 

Em geral as matérias primas, cujos tratamen­

tos estão descritos na literatura atual existente (vêr, p.ex.ref. 17)» não 

contêm tório e terras raras e somente há pouco tempo a produção comercial 

de minérios nos quais as terras e o tório estão em concentrações significa 

tivas, começaram a receber atenção nos Estados Unidos (pag» 177» ref, 1 7 ) . 

Os concentrados americanos do Novo México, Colorado, ütah, Arizona, os aus 

traiianos, bem como os africanos do Congo Belga e Africa do Sul, não apre­

sentam aqueles elementos na sua composição, (ref. 17 pag. Ij). Somente os 

concentrados Canadenses de Blind-River e Bancroft têm tório e terras-raras, 

o tório na porcentagem que vai de 0,01 a 0,85$ e as terras de 15 a 80 par­

tes por milhãoo Quer quanto às terras quer quanto ao tório, a matéria pri­

ma em trabalho difere mesmo da canadense, 

0 processamento descrito no presente trabalho 

foi desenvolvido tendo em vista a presença de tório e terras em percentagens 

em geral não encontradas nos demais minérios. Para uma matéria prima sem -

tório e terras o presente processo poderá ser simplificado; em particular 

poderá ser eliminada uma das colunas iónicas destinadas exclusivamente à 

retenção do tório e terras e substituída por outra idêntica às chamadas de 

purificação propriamente ditas, aumentando-se assim a produção para uma me_s 

ma instalação» A presença de sílica, acima de uma certa porcentagem, intro­

duziu também uma complicação adicional no processamento no que diz respeito 

à dissolução do diuranato de sódio, conforme se verá no Capítulo XI relati­

vo à Linha de Produção. 

Em geral os inconvenientes causados pela pre­

sença de substâncias insolúveis nos concentrados, no caso dos processos em 

que sc usa extração por solventes, (17),surgem também, conforme nossa obser 

vação, no caso do processo de resina iônica causando entupimento das colu­

nas. Isso exige lavagem em sentido inverso das colunas e por esta razão tô 

da vez que se lidava com matéria prima com mais de 0 ,5$ de sílica adotava-
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-se a técnica de aquecer-se a solução de nitrato de uranila, após a dissja 

lução do diuranato de sódio, de modo a flocular a sílica (17)o 

Adotando-se as precauções mencionadas, a 

saber, o aquecimento da solução decorrente do ataque com ácido nítrico, do 

diuranato de sódio, e o uso de uma coluna retentora para o tório e terras 

raras, além das colunas de purificação propriamente ditas, todas elas ca-

tiônicas, ê possível o aproveitamento e purificação do urânio da matéria 

prima constituída pelo diuranato de sódio, 

X-MATERIAIS PE CONSTRUÇÃO 

* * 

. Os materiais de construção dos vários equi 

pamentos a serem usados no processamento deveriam servir para as seguintes 

operações ou aparelhamentos s queima da matéria orgânica do diuranato de só_ 

dio para facilitar a dissolução e evitar formação de espuma? dissolução do 

diuranato de sódio já queimado, com ácido nítrico; misturadores para estes 

tanques de dissolução; material para construção das colunas iónicas as quais 

deveriam ter dimensões aproximadas de três metros de comprimento por vinte 

e cinco centímetros de diâmetro; materiais para os tanques de recepção das 

soluções efluentes das colunas iónicas'bem como material para a canaliza­

ção de transporte das soluções desses tanques para a secção de precipita;— 

ção do diuranato de amónio; bombas para a movimentação das soluções da sec 

ção de dissolução aos tanques de alimentação das colunas iónicas, bem como 

dos tanques de recepção das soluções efluentes das colunas para a secção -

de precipitação; tanques para a precipitação do diuranato de amónio, preci 

pitaçao esta que deveria ser levada a efeito a quente; misturadores para -

os tanques de precipitação e bombas para o transporte da suspensão de diu­

ranato de amónio, após a precipitação, para a secção de filtração; material 

para construção dos filtros a vácuo da secção de filtração e, finalmente, 

material para secagem do bóio de diuranato de amónio. 

Depois que as soluções passam pelas colunas 

iónicas, todos os recipitentes, canalizações, bombas, tanques de precipita 

ção, misturadores, filtros, e recipientes de secagem devem ser de mate-
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riais não atacáveis, de um modo quasi absoluto, pelas soluções ou precipi_ 

tados enr contacto com os mesmos, pois as soluções efluentes das colunas 

iónicas, contendo o urânio, já o tem em alto grau de pureza. 

Ás disponibilidades do parque industrial de 

São Paulo e a imposição de ser o material não atacável pelas soluções ou 

precipitados em contacto com o mesmo, limitava a escolha a dois tipos: ou 

materiais de aço i ios:iÍ&WB! ou materiais de plástico (cloreto de polivini 

la, nylon e polietileno). 0 uso de aço inoxidável ficaria extraordinaria­

mente caro, não só pelo próprio material como também em virtude da mão de 

obra de construção de tubulações, tanques, válvulas, torneiras etc» A al­

ternativa de material plástico parecia ser a mais plausível especialmente 

levando-se em conta a existência, na praça de São Paulo, de tubos de clo­

reto de polivinila com as dimensões necessárias para a construção das co­

lunas iónicas como também para as tubulações de transporte dos líquidos. 

Os tanques de recepção das soluções com material já purificado poderiam 

eventualmente ser tanques de ferro emborrachado e não de aço inoxidável. 

A construção desses recipientes, entretanto, ê cara e os mesmos têm o in­

conveniente de, após algum acidente com os misturadores que rompam uma 

pequena parte do revestimento de borracha, ficarem completamente inutili­

zados e 

Encontramos, entretanto, tanques de polieti 

leno com volumes de cerca de 280 litros os quais substituíram, com vanta­

gens, os tanques emborrachados. A resistência mecânica desses tanques de 

polietileno é muito boa especialmente se se protegem as partes laterais -

dos mesmos com uma guarnição de ferro. 

Os tanques para precipitação do diuranato -

de amónio poderiam também ser feitos de polietileno. São tanques com for­

ma cilíndrica, com a capacidade de cerca de 200 litros, e o material tem 

a classificação da "dureza média" pelos fabricantes deste tipo de plásti­

co. Apezar da operação ser conduzida a quente não há deformação dos tanques 

e os mesmos vêm se comportando excelentemente bem desde o início de opera, 

ção da Usina, substituindo mesmo, com vantagens, em particular no que diz 
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respeito a preço, os tanques de aço inoxidável que se pensara usar a prin 

cípio. 

A canalização para o transporte da suspen 

são do diuranato de amónio precipitado, para os filtros, não pode ser fei_ 

ta de cloreto de polivinila em virtude deste material amolecer e ser um 

pouco atacado pela suspensão quente do diuranato de amónio, pois a filtra 

ção era conduzida antes do imterial esfriar-se. Foi substituida então es­

ta canalásacão por outra, de nylon, que vem resistindo bem o contacto com 

a suspensão quente de diuranato de amónio. 

Os filtros foram construidos de aço ino­

xidável e lona como material filtrante propriamente dito, A secagem do bô 

lo de diuranato de amónio é feita em bandejas de aço inoxidável com dimen 

soes de cerca de ura metro por um metro, e dez centímetros de altura. A eŝ  

tufa usada para secagem é toda ela revestida, internamente, com chapas de 

aço inoxidávelo 

Os tanques de alimentação das colunas são 

do mesmo tipo dos tanques de recepção do material purificado, isto.é, po­

lietileno de dureza média, bem como os tanques de dissolução que são iguais 

aos de precipitação. 

Os misturadores para os tanques de disso­

lução e para os tanques de precipitação são de aço inoxidável não havendo 

soldas em nenhum ponto, sendo que as pás são presas às hastes por meio de 

parafusos também de aço inoxidável. As resistência elétricas para aqueci-© 

mento também são de aço inoxidável. 

Com exclusão da canalisação de transporte 

da suspensão de diuranato de amónio para os filtros, todas as demais cana 

lizaçoes são de cloreto de polivinila. 

As bombas para o transporte das soluções 

são do tipo rotativas, com rotor de nylon, e a de transporte da suspensão 

de diuranato de amónio do tipo de membrana. As partes internas dos dois ti 
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pos de bombas, em contacto com as soluções ou suspensões, são de aço ino­

xidável . 

Á queima do diuranato de sódio é feita em 

bandejas de aço inoxidável iguais às em que ê feita a secagem do produto 

acabado, isto é, do diuranato de amónio» A estufa para queima do diurana­

to de sódio tem o revestimento comum de chapas de ferro e não de chapa de 

aço inoxidável. 

0 material de embalagem e empacotamento do 

produto acabado é constituído por sacos de polietileno e barricas de fibra. 

* XI-LINHA DE PRODUÇÃO 

(Plow-Sheet) 

A linha de produção adotada na Usina Piloto 

está esquematizada na Figura X„ A parte atualmente em operação está repre_ 

sentada em linhas cheias e a parte correspondente à produção de tetrafluo 

reto de urânio, possível de ser conduzida na mesma instalação, está repre 

sentada em linhas pontilhadas. 

A queima do diuranato de sódio ê feita a 250*0 

durante 24 horas, usando bandejas de aço inoxidável para conter o material. 

Durante esta fase da operação os operadores trabalham com cspacetes tipo 

"escafandro" e luvas de borracha de cano longo<, Esta operação, bem como a 

dissolução do material, é conduzida em uma sala isolada do restante da U-

sina, provida de exaustão a qual dá uma vazão de cerca de 500 pés cúbicos 

por minuto» 

Terminada a queima,as bandejas são levadas 

aos tanques de dissolução os quais são de polietileno, forma cilíndrica,e 

com capacidade para 200 litros. A dissolução é feita a frio com ácido ní­

trico lsl, juntando-se a quantidade de ácido necessária para que o pH se­

ja igual a 1,6 ou 1,7« Para a quantidade de diuranato de sódio correspon­

dente a cerca de 50 a 60 quilos, o volume final é de cerca de 200 litros, 
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dando a concentração, em U^Og, ao redor de 250 gramas por litro. Deixa-se 

a suspensão decantar, decantação esta que é mais ou menos fácil dependendo 

da porcentagem de sílica no lote de diuranato de sódio que está sendo dis­

solvido» No caso de lote com porcentagem de sílica ao redor de 2,5$ tem s_i 

do necessário"o aquecimento da solução a cerca d« 80°C para provocar a coa 

gulaçao da sílica. Este aquecimento é feito por intermédio de duas resistên 

cias elétricas, de aço inoxidável, de 2,5 cada, 

0 resíduo decantado contendo tório, terras 

raras, sílica coagulada, e matérias insolúveis, é filtrado em malha de al­

godão (pano) e estocado para eventual recuperação de tório e terras, bem -

como da pequena quantidade de urânio que não se dissolveu» 

Após a separação do resíduo, a solução cia 

rifiçada de nitrato de uranila é bombeada para a caixa de alimentação, da 

coluna iônica número I, retentora de tório e terras raras, A concentração-

em U,0 Q é acertada para cerca de 60 gramas por litro e o ptí acertado, com 

soda ou ácido nítrico, para 1,7 a 1,8«, Inicia-se a passagem da solução a-

través da coluna de resina com uma vazão correspondente a 60 litros por ho_ 

ra, Esta coluna, conforme se viu na Parte I, é destinada somente a reter o 

tório e as terras raras, e apenas cerca de 15$ do urânio da solução fica 

também preso na mesma» Dessa maneira é possível passar através dessa prl -

meira coluna mais de uma carga, correspondendo a um total de 120 quilos de 

UjOg , Os efluentes desta coluna são recebidos nos tanques de polietileno-

de cerca de 280 litros e bombeados para os tanques de alimentação das colu 

nas número II e III para a purificação dos demais elementos que não tório 

e terras raras» A "frente" do efluente da coluna retentora de tório e ter­

ras raras ê desprezada e só se começa a coletar a solução efluente quando 

a mesma fica ligeiramente amarela. 

As colunas número II e III estão em parale 

lo, isto é, a solução vinda da coluna I alimenta uma ou outra coluna inde­

pendentemente o A capacidade das colunas II e III 4 de 25 quilos de U^O^ 

cada uma* 
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Após transportar a solução efluente. desta 

coluna» com urânio, para os tanques de alimentação das colunas de purifi 

cação propriamente ditas, adiciona-se o sal sódico de EMA à solução, na 

proporção de 5$ sobre U^Og, reacertando-se então o pH para 2,5 , com so­

da ou ácido nítrico, e a concentração em U^O^ a cerca de 60 gramas por 

litro. Essa solução fica em repouso durante cerca de doze horas sendo en 

tao passada através da coluna de purificação propriamente dita. Os efluen 

tes dessa coluna são separados em três fraçõess a frente, sem urânio, é 

desprezada; o corpo, com muito pouco urânio, é encaminhado para recupera 

ção com soda; e a cauda, já com urânio em contração apreciável, é enea -

minhada para reciclagem. 

Terminada a carga lava-se a coluna com 260 

litros de solução do sal d© amónio de EDTA, na concentração de 100 mg -

por litro, sendo o pH desta solução igual & 2,5 | este ê acertado para 

este valor com amoníaco ou ácido nítrico, dependendo do caso. 0 efluente 

desta lavagem contém o urânio correspondente à solução existente nos in­

terstícios da resina e ê usado então para carga seguinte0 Terminada a la 

vagem com EDTA lava-se com água% o volume desta lavagem, feita para reti 

rar o EDTA, corresponde ao volume livre da coluna, isto é, cerca de 70 

litros. 0 efluente dessa lavagem contém muito pouco urânio, em concentra 

ção de alguns miligramas por litro, e ê então encaminhado pí?ra recupera­

ção com soda. Paz-se então uma lavagem em sentido inverso ("back-wash") 

com água o que provoca a eliminação de alguma sílica que eventualmente -

se precipite nos interstícios da resina. Esta precipitação de sílica o-

corria comumente quanto a matéria prima correspondia a lotes com cerca 

de 2,5$ de sílica, quando não se aquecia a solução de nitrato de uranila 

após a dissolução do diuranato de sódio. Para os lotes com 0,5 $ de síli 

ca não se notou precipitação visível de sílica. Terminada a lavagem em 

sentido inverso a coluna ê lavada ainda com solução de ácido nítrico 0,1 

a 0,2 molar usando-se um volume de lavagem correspondente a 200 litros • 

Esta lavagem, conforme se viu na Parte I, ê feita para eliminar-se o fÓ_s 

foro adsorvido fisicamente na resina. 
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Os efluentes da lavagem nítrica, contendo 

urânio na concentração de 1 a 2 gramas por litro, voltam aos tanques de dis 

solução do diuranato de sódio, ou então são usados para diluir a solução 

de carga da coluna I» 

A eluição da coluna II ou III ê feita com 

sulfato de amonio 0,5 molar sendo o pH acertado a 1,8 com amoníaco ou áci­

do sulfúrico, levando~se a eluição até o ponto em que tenha sido retirado 

todo o uranio da coluna» 0 eluído <f dividido em duas frações,, A frente, a-

tá aparecer o uranio, é desprezada e o corpo e cauda, constituidos pela s_o 

lução de sulfato de uranila, são encaminhados para a precipitação do diura 

nato de amonio e Esta é levada a efeito após ter-se juntado, à solução de 

sulfato de uranila, EDTA na proporção de 2 a 3$ relativamente ao TJ^Og. 

Terminada a eluição com sulfato de amónio 

0,5 molar elui-se ainda com sulfato de amónio um molar, a pH 1,8, sendo 

que esta última solução ê constituída pelo sulfato de amónio formado na pre, 

cipitação do diuranato de amónio, A eluição com sulfato de amónio um mo­

lar tem a finalidade de limpar a coluna d® uma eventual contaminação de td 

rio e terras e que não foram completamente eliminados na coluna número I» 

Esses eluídos sao desprezados, lavando-se em seguida a coluna com água até 

não haver mais indicação da presença de sulfato, desprezando-se a água de 

lavagem. 0 condicionamento da resina da coluna II ou III ê feito com cerca 

de 70 litros de solução de nitrato de amónio 0 ,01 molar e a pH igual a 2 , 5 , 

estando então as colunas prontas para nova carga» 

As recuperações de urânio - das soluções 

muito diluídas, constituídas pelas frentes e caudas de efluentes das colu­

nas, são feitas sempre com soda sendo que se despreza o sobrenadante* Após 

ter-se acumulado quantidade suficiente de precipitado de diuranato de só -

dio, obtido nas recuperações, esse diuranato ê dissolvido com ácido nítri­

co, até pH igual a 2 , 5 , no próprio tanque de recuperaçãoj transfere-se a 

solução resultante para as caixas de alimentação das colunas II e III, is­

to é% as de purificação propriamente ditas, acertando-se então as condições 

para as cargas, conforme já descrito. Essas soluções a serem recuperadas -

estão livres de tório e terras pois já passaram pelas colunas I ou II oü H l 
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A coluna I, de retenção de tório e terra ra­

ras, só ê elufda quando- pela mesma já passaram cêroa de 120 quilos de U^Og. 

A eluiçao é feita primeiramente com solução de sulfato de amónio 0,25 mo­

lar e pH igual a 2,5» usando-se como solução eluente o sulfato de amónio se 

-brenadante obtido na precipitação final do diuranato. 0 eluido tem um vo­

lume aproximado de 300 litros e contém praticamente todo o urânio absorvi­

do na coluna I„ 0 tório © as terras da coluna I não sao eluidòs coat a solu 

çao de sulfato de aaônio 0,25 molar e a pH igual a 2,5o Este eluido ê apro 

veitado para carga das colunas II e III, aos poucos, juntamente com a solu 

çao de nitrato de uranila qu© percola, no início da carga, através da colu 

ma I. 

Em seguida faz-se a eluição para recuperação 

do tório e terras raras, usando-se solução de sulfato de amónio um molar -

sendo o pH igual a 1,8„ Essa solução de sulfato d® amónio é constituída tam 

bé*m pelo sobrenadante da precipitação do diuranato de amónio, 0 eluído des_ 

ta operação, com um volume correspondente a cerca de 200 litros, contém to 

do © tório e terras raras os quais são então precipitados com soda» Separa 

se o líquido por decantação, o sobrenadante ê desprezado, e o tório e ter­

ras são estocados» Faz-se então uma lavagem da coluna, em sentido inverso, 

com água, até eliminação total do ion sulfato, e em seguida com cerca de 

70 litros de ácido nítrico 0,01 molar para recondioionar a coluna . 

Todas as soluções são preparadas com água d® 

ionizada a qual é obtida da estação de tratamento de água para a piscina do 

reator do IEA e na qual se fez uma derivação, com canalização de cloreto de 

polivinila, encaminhando a água da estação de tratamento, situada no porão 

do prédio do reator, para os prédios dos laboratórios onde se encontra ins 

talada a Usina Piloto. 

As Figuras XI e XII apresentam a planta da 

instalação da Usina e a Figura XIII detalhes das operações segundo a linha 

de produção descrita,, 
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Disposição dos componentes da Usina Piloto 
'andar terreo em escola de 1¿fOQ a próximo da mente 
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/- Estufa para qu&rna do D. U.S. 2- Tanques de dis solução . 

3- Solução ftltrada de 2. H- Tanques de alimentação. 

5- Tanques auxiliares. E - Escadas. 

I- Coluna para retenção do Th * & Terras raras. 

JI- Coluna de purificação propriamente di+a. 

JB- Coluna de purificação propriamente dito. 
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FIGURA XII 

Disposição dos componentes cia usina PUOTO 

Sub-solo ~ em escola de 1:100 aproximadamente 

LEGENDA 

6 - Ianques de recepção das soluções efluentes das colunas 
7- Tanques parqprecipitação DUA 8- FiItraqãa DUA 
9- Estufa para secagem DUA 10- Tanques para recuperação de U. 
f 1- Instalaçâo central de vácuo 12 ' Bomba de diafragma. 
13-Cilindro de gcfs Amoníaco 
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5 — Filtração do DUA 
6 — Secagem e embalagem 
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Terminada a eluiçao da coluna II ou da co 

luna III as soluções de sulfato de uranila são bombeadas para a secção de 

precipitação constituída por três tanques cilíndricos d® polietileno e de 

capacidade de 280 litros cada um, todos eles providos de misturadores de a 

ço inoxidável e resistências elétricas para aquecimento, também de aço ino 

xidável. 

A concentração de urânio na solução de 

sulfato de uranila obtida como eluído das colunas iónicas ê de 120 ã 140g/L 

em UjOg e a precipitação é levada a efeito nessas condições de conceatra -

ção sem ser necessário nenhuma diluição,, ' 

Inicia-se a agitação da solução de sulfa­

to de uranila e contemporaneamente o aquecimento. Adiciona-se o sal de amô 

nio de EDTA na proporção de 3$ calculado sobre U^ 0 Q e quando a temperatura 

atinge aproximadamente 40° C, começa-se a passar o amoníaco gasoso» As pri 

meiras porções de amoníaco são consumidas na neutralização da acidez livre 

da solução e a temperatura sobe rapidamente, em consequência da neutraliza_ 

ção, a cerca de 60 a C e Controla-se a vazão de amoníaco de tal forma que a 

precipitação propriamente dita inicie-se à temperatura correspondente a 65 

ou 70° C O amoníaco é introduzido, na vazão de cerca de 5 gramas por minu 

to, borbulhando primeiramente em glicerina contida num frasco de lavagem -

sendo que não se fez a diluição do amoníaco com ar„ 

A introdução do amoníaco é feita por um -

tubo de aço inoxidável de 1 ,5 centímetros de diâmetro e ligado ao tanque 

do amoníaco por tubulação de polietileno, A ponta do tubo de aço inoxidável 

ê fechada e o mesmo é provido de quatro fileiras de pequenos furos diame -

tralmente opostos feitos ao longo de cerca de 8 centímetros do tubo, a par 

tir da baseo 0 diâmetro dos furos ê de cerca de 1 a 2 milímetros. 

Atingida a temperatura de 7 0 a C desliga -

se o aquecimento, continuando-se a passagem do amoníaco até pH compreendi-
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do entre 7 e 7 , 5 não permitindo nunca que éste pH ultrapasse a 7»5» pois 

que o diuranato de amonio formado nestas condições, sem apresentar melho­

res característicos para redução a UOg, forma um precipitado dificilmente 

filtrável. 

Atingido o pH ótimo mencionado interrompe-

se a passagem do amoniaco e continua-se a agitação por mais meia hora* 

Deixa-se decantar durante cerca de meia hora, removendo-se então a solu -

ção sobrenadante, constituída por sulfato de amonio, que será usada para 

eluição da coluna I ou para eluição correspondente à cauda das colunas II 

ou III. 

Removida quase a totalidade do sobrenadan­

te agita-se o precipitado, manualmente e com agitadores constituídos por 

pás de aço inoxidável e bombeia-se a suspensão ainda quante, através de 

canalização de nylon, para a secção de filtração. 

0 precipitado é filtrado em lona adaptada 

em filtro de aço inoxidável com as dimensões aproximadas de 60 centímetros 

de diâmetro por 50 centímetros de altura. Quando o precipitado está quase 

seco lava-se com quatro frações, de dez litros cada uma, de solução de ni 

trato de amónio a 2$ e a pH entre 7 e 7»5» Entre cada lavagem deixa-se o 

precipitado ir quase a seco e após a última lavagem seca-se bem a vácuo * 

Em seguida o precipitado ê removido manualmente, usando-se canecas de pife 

tico, para bandejas de aço inoxidável e secado a 70 f i C durante vinte e -

quatro horas. Terminada a secagem o material é embalado em sacos de polie 

tileno. 

XIII - ANALISES DE CONTROLE PARA AS OPERAÇÕES DE USINA 

Para as determinações analíticas necessá -

rias ao.andamento das várias operações da Usina, tais como determinação 

da concentração das soluções a alimentarem as colunas, medidas e acertos 

de pH, umidade de precipitados, etc. são tomadas alíquotas de 500 milili­

tros, no caso das soluções, e enviadas ao Laboratório de Química Analíti­

ca. As concentrações das soluções, expressas sempre em U , 0 f i são determina 
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Análise Típica de Acido Nítrico 

Acido Nítrico 
Resíduo 
Perro 
Metais Pesados 
Cloreto 
Sulfato 
Peso específico 
Côr 

82 ,43 
0,0025 
0,00010 
0,000056 
Negativo 
0,0006o 
1,460 

Ligeiramente amarela 

das polarogràficamente. Terminada a análise a solução correspondente ê re­

colhida em garrafões de vidro de cerca de 20 litros os quais, quando cheios, 

são devolvidos à Usina para recuperação do urânio. 

Determina-se a concentração da solução de­

corrente do ataque do diuranato de sddio com ácido nítrico 5 a concentração 

dessa solução ap<5s diluição para alimentação das colunas 5 a concentração -

das soluções efluentes da coluna 1$ a concentração das soluções de sulfato 

de uranila, decorrentes das eluições das colunas II e III destinadas à pre 

cipitação do diuranato de amónio, dando, ao todo, cinco determinações de 

concentrações, polarogràficamente, para um "run" completo da Usina. Deter­

mina-se ainda, rotineiramente, o grau de umidade de cada partida do diura­

nato de amónio, sendo que as análises relativas ao controle de pureza se­

rão discutidas na parte relativa aos resultados analíticos. 

XIV - DROGAS QUÍMICAS USADAS 

Os ácidos sulfúrico e nítrico usados na U 

sina Piloto são de grau analítico e fornecidos pela Companhia Nitroquímica 

Brasileira acompanhados dos respectivos certificados de análise. Duas aná­

lises típicas são apresentadas nas Tabelas VIII e IX. 

Tabela VIII 
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Tabela IX 

Análise Típica de Acido Sulfúrico 

Acido Sulfúrico 
1o 

98,64 
Resíduo 0,0023 
Perro 0,00007 
Metais pesados 0,00037 
Cloreto negativo 
Substâncias 

redutoras 0,0016 
Nitrato 0,00076 
Peso específico 1,830 
Côr Incolor 

0 amoníaco gasoso usado para a precipitação 

do diuranato de amónio é também fornecido pela mesma firma em cilindros de 

ferro com 68 quilos de peso líquido» 

0 EDTA, de grau técnico, é fornecido pela -

firma "Geigy Industrial Chemicals" e é purificado, nos próprios Laborató­

rios do IEA, por dissolução com amoníaco e reprecipitacão com ácido olorí_ 

drico. 

XV - CONSUMO DE DROGAS QUÍMICAS 

0 consumo médio de drogas está representado 

na Tabela X. Note-se que o consumo em ácido nítrico pode ser considerável^ 

mente reduzido se a instalação de purificação é feita junto à usina de be 

neficiamento do minério. Neste caso, se o concentrado de urânio é obtido 

como solução de nitrato de uranila e não como o precipitado de diuranato 

de sódio, prescindir-se-ia da operação de dissolução do diuranato, com a 

economia correspondente do ácido usado para dissolução. A obtenção do con 

centrado de urânio na forma de nitrato é possível se a eluição da coluna 

aniônica que absorve o complexo negativo decorrente do ataque ácido,do mi 

nério, com ácido sulfúrico, fôr feita com ácido nítrico. 

0 consumo de drogas pode também ser reduzi-
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Disso 
luçaõ 
DUA 

Elui­
ção 
Col.I 

Elui­
ção 
Col II 

Preci 
pita-
ção do 
DUA 

Carga 
Col.II 

Lava -
gem 
Col.II 
ou III 

Condie 
ser 

Col.I 

(iona -

Col II 

Agua 
deio 
niza, 
da 

Total 

HN0 5 1,0 • 0 , 1 1 0,05 0,05 1 ,21 

H 2 S 0 4 0 , 16 0 ,67 - - - • - 0,83 

NH 3 
- - 0 ,22 0,17 - 0,025 0 ,42 

EDTA - 0,03 0,05 0,001 - - 0,081 

H 2 S ° 4 
- - - • - - - 0,04 0,04 

técnico 

NaOH 
técnice 

0,04 0,04 

XVI - DISCUSSÃO E CONCLUSÕES 

• • - © 

As finalidades de construção de uma Usina 

Piloto são bem apanhadas por Jordan ( 23 )o 

A necessidade para construção e operação 

de uma usina piloto vem de três origensz primeiro, por não ser possível -

predizer com certeza o efeito, num processo químico, de um aumento na es­

cala de operação e no tamanho da aparelhagem. E quase impossível projetar 

uma usina completa, lançando mão dos dados do laboratório somente. Uma U-

do se em vez de usar-se a resina iônica na forma de coluna fixa, a mesma 

fôr usada em movimentação em contra-corrente com as soluções de carga ou 

de eluição. Principalmente o rendimento das .operações de eluição é aumen 

tado com o sistema em contra-corrente. 

Tabela X 

Consumo de Drogas Químicas em 
Quilo ão Droga por Quilo de -
Ü,G 0 Produzido 
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sina Piloto, cujo tamanho é intermediário entre o Laboratório e a Usina de 

Produção, serve para verificação das teorias e resultados obtidos em Labo­

ratório. Permitirá aos experimentadores avaliar o efeito de uma mudança -

quando na escala de operação e permitirá obter dados úteis para.o projeto 

da Usina de Produção propriamente dita. 

® A segunda razão provém do fato de se necessjl 

tar uma certa quantidade do produto final para que as suas propriedades e 

usos possam ser examinados criticamente. Isso só pode ser conseguido se os 

Laboratórios puderem dispor de quantidades substanciais do produto e com 

as quais então irão trabalhar. 

A terceira razão consiste no exame de quais 

os materiais que serão produzidos também na Usina Piloto, além do produto 

principal, e que poderão ser considerados, como sub-produto e, portanto, -

com interesse econômico. 

A construção da Usina Piloto do IEA foi ori­

entada mais pelas razoes um e dois; isto é, procurou-se obter informações 

de caráter tecnológico relativas ao método de produção desenvolvido na Par 

te I deste trabalho, bem como treinar pessoal para este tipo de trabalho, 

finalidade das mais importantes numa organização como o Instituto de Ener­

gia Atômica. Assim é que, especificamente, vem servindo a Usina Piloto pa­

ra estudo e exame dos problemas tecnológicos relacionados com a dificulda­

de eventual de dissolução do material original, maior ou menor facilidade 

de filtração do material não dissolvido, eliminação preliminar de algumas 

impurezas no processo de dissolução, condições de trabalho das colunas de 

resinas iónicas, condições de precipitação do DUA, impurezas introduzidas-

nas soluções em processamento pelo material de construção dos vários equi­

pamentos. Tem ainda servido a Usina para o estudo da movimentação dos lí -

quidos nas canalizações de plástico e nas bombas de recalquei estudo de e£ 

tanqueidade dos tipos de canalização e válvulas; estudo da reprodutibilida 

de do processo em escala piloto quando comparado com o processo desenvolvi 

do em escala de laboratório; treinamento do pessoal a tomar conta das vá -
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rias operações da usina, projeto das modificações necessárias para obtenção, 

como produto final, de tetrafluorSto de urânio, em vez d® DUA, ou obtenção -

contemporânea dos dois compostos. 

A segunda razão determinante de construção de 

usinas pilotos também teve importância capital na decisão do IEA executar tal 

projeto. Para que os metalurgistas pudessem executar algumas experiências re 

lativas à redução de compostos de urânio a óxido cerâmico UOg ou para que pu 

dessem estudar condições de redução desses mesmos compostos a urânio metáli­

co, seriam necessárias, evidentemente, quantidades superiores àquelas que um 

laboratório pode produzir. Além disso, no caso particular do IEA, havia tam­

bém o interesse da construção de um reator sub-crítico, pelo grupo de físi -

cos de reatores, preenchendo assim, uma vez mais, a finalidade mencionada do 

IEA que é treinamento de pessoal, treinamento este que abrangeria desde os 

Químicos de Laboratório, Engenheiros Químicos e Técnicos da Usina Piloto e 

Engenheiros Metalurgistas e físicos de Reatores, estes para construção de um 

reator sub-crítico. 

Permitiu também a operação da usina examinar_ 

se as condições de trabalho no que diz respeito à segurança e higiene, pro -

blemas extremamente importantes no caso de trabalho com materiais uraníferos 

em virtude dos conhecidos efeitos de envenenamento causados por compostos de 

urânio. 

E comum qu®, depois de feitas as adaptações 

de uma Usina Piloto, se deseje usá-la como uma Usina de Produção e então es­

ta Usina passaria a trabalhar em bases rotineiras. Desde que a Usina passou 

a ser uma unidade de produção pode se pressupor que os trabalhos de desenvo.1 

vimento já cessaram e que a maioria do pessoal técnico poda ser transferido 

a outra tarefa» Nada entretanto está mais longe da verdade» Uma Usina Piloto 

usada como Usina de Produção, apesar de seu tamanho pequeno, está sujeita a 

todas as dificuldades de uma Usina de Produção0 Necessitará tantos homens 

quanto uma usina de produção, supervisão e manutenção constantes, sendo que 

os trabalhos de engenharia deverão ser, provavelmente, mais engenhosos do que 

00 de uma Usina d© Produção, Nao ê porque o trabalho experimental, por hipó» 
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tese, já está terminado que nao se necessitará mais de engenheiros. Muda-se 

apenas a natureza dos deveres destes homens, pois a operação contínua de uma 

Usina Piloto trará sempre novos problemas e esses têm que ser resolvidos. 



PRODUÇÃO DE COMPOSTOS DE URANIO ATÓMICAMENTE PUROS 
NO 

INSTITUTO DE ENERGIA ATÓMICA 

PARTE III 

RESULTADOS ANALÍTICOS E QUALIDADE DO PRODUTO 

XVII - INTRODUÇÃO 

O grau de pureza de compostos de urânio , 

ou de urânio metálico, destinados a fins nucleares, deve ser analisado em 

função de dois critérios principais, a sabers primeiro, a influência que a 

impureza terá no processo de manufatura do elemento combustível; segundo , 

a influência que a impureza terá nas características nucleares propriamen­

te ditas. 

Relativamente ao primeiro característico, 

alguns elementos que não seriam prejudiciais sob o ponto de vista nuclear, 

tais como carbono, enxofre, hidrogênio e fósforo, devem ser mantidos em -

baixas proporções em virtude do efeito de endurecimento do urânio metálico 

laminado a frio. Pela mesma razão, mas de um modo menos pronunciado, ferro, 

cromo, níquel, cobalto, cobre, manganês e vanádio devem também ser manti -

dos em baixas proporções. Molibdênio forma um fluoreto volátil o qual é 

prejudicial nas bombas de difusão para separação dos isótopos urânio-255 © 

urânio-238. Os elementos que formam fluoretos não voláteis causam proble -

mas tecnológicos de formação de pó quando da oxidação de tetrafluorêto de 

urânio, com flúor, a hexaf luorêto de urânio, (31)«, 

Os requisitos de pureza de urânio metáli­

co, ou de seus compostos, podem variar, dependendo do uso que se irá fazer 

do material ou, eventualmente, até do estágio das operações de purificação, 

pois um dado elemento que contamine o produto numa certa fase, poderá ser 

automaticamente eliminado na fase de obtenção do produto final, tal seja , 

urânio metálico, ou tetrafluorêto de urânio, ou hexafluorêto de urânio ou 
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óxido cerâmico UOg. Por exemplo, se a finalidade de um conjunto de operações 

de purificação é levar a um produto tal como tetrafluorêto de urânio para -

ser posteriormente utilisado para redução a uranio metálico com magnésio,se_ 

ria desnecessário, se isso fosse conveniente em beneficio de simplificação 

ou barateamento do processo, a descontaminação muito alta do magnésio na o-

peraçjío anterior à formação de fluoreto duplo de sódio e urânio. 

Segundo Rodden (24) deve-se levar em conta 

o destino a ser dado ao urânio, ou composto, sendo que a última palavra se­

rá dada pelos Físicos de Heatores que dirão se o material serve para ura ou 

outro tipo de reator» Há oasos de reatores, por exemplo, em que é de inte -

rêsse adicionar-se boro ao elemento combustível para aumentar a vida do me_s 

mo. Este é o caso especifico, por exemplo, do Engineering Test Reactor,ETR, 

no qual se incorpora quantidades apreciáveis de boro ao elemento combustí -

vel ( 2 5 ) . 

Relativamente à influência que as impure -

zas terão nas características nucleares propriamente ditas, procura-se fa -

zer com que a quantidade e a natureza dessas impurezas sejam tais a causar 

a menor absorção possível de neutrons, especialmente no caso de elementos -

combustíveis feitos com urânio natural onde a disponibilidade de material 

físsel, U-235» é limitada. A absorção prejudicial de neutrons pelas impure­

zas dar-se-á em dois casoss primeiro, no caso de elementos presentes em pe­

quenas quantidades no material uranífero, mas que tenham grande secção de 

choque para absorção; segundo, quando a secção de choque de absorção de neii 

trons não ê grande mas a quantidade de elemento-impureza ultrapasse um cer­

to limite a partir do qual a absorção de neutrons já é significativa, ape -

zar daquela pequena secção de choque. 

XVIII - "EQUIVALENTE EM BORO" 

A mera soma das quantidades de impurezas -

para indicar a qualidade de um material nuclear é pouco representativa. 
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Para se ter uma noção quantitativa de a. 

valiação do efeito da presença de pequenas quantidades de elementos com aL_ 

ta secção de choque, ou da presença de grandes quantidades de elementos -

com baixa secção de choque, é conveniente tomar-se um elemento químico 

cuja combinação quantidade-secção de choque seja bastante conhecida no 

-que diz respeito a seu efeito prejudicial no urânio que constitue o ele-, 

mento combustível. 

0 elemento químico que se pode tomar co 

mo índice é o boro. Por ser este elemento conhecido pela sua eficiência a 

centuada na absorção de neutrons, usa-se o "equivalente em boro" como uni 

dade para a caracterização da capacidade de absorção de neutrons de uma 

substância. 

São perfeitamente conhecidas as dificul 

dades encontradas, e devidas principalmente a esse elemento, quando do i-

nício da produção maciça de urânio nos Estados Unidos (10) e (21). As pri_ 

meiras partidas de urânio, metálico ou na forma de compostos, não podiam 

ser usadas em virtude da alta proporção de boro, proporção essa acima de 

algumas partes por milhão. Esse boro surgia no produto final ou pela im -

possibilidade de sua eliminação quando da purificação do material uranífe 

ro ou por ser introduzido no urânio da operação de redução por calcioter-

mia, em virtude do cálcio já estar contaminado pelo boro. A maioria dos 

métodos analíticos para avaliação das qualidades do urânio foram.desenvol, 

vidas tendo o elemento boro em mente (l0) e (21), 0 método espectrográfi-

co de distilação por carregador (11) foi desenvolvido, inicialmente, ape­

nas para a determinação de boro. Ficou-se* assim, conhecendo bastante o e_ 

-feito prejudicial do boro e o quanto uma outra dada impureza afetava as 

propriedades nucleares de um material, quando comparadas com uma certa 

quantidade de boro que se sabia prejudicial• 

0 "equivalente em boro" é definido como 

a quantidade deste elemento necessária para provocar a. mesma absorção de 

neutrons causada pela quantidade de elemento-impureza existente no mate -

rial em estudo (urânio, tório, grafite, berílio, etc.). 0 equivalente em 
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Se m. é o número de gramas de elemento-impu 

reza presentes em um milhão de gramas do uranio (ou um seu composto) que -

constitue o elemento combustível, ter-se-á que a probabilidade de reacao'nu 

clear mencionada, ou seja, o efeito da impureza na absorção de neutrons se_ 

rá 

efeito do elemento-impureza _i - HK 

Análogamente, se S. á â expressão análoga , 

para o boro, à expressão de vista para o elemento-impureza _i, e sendo 

m_ o ni 

tem-se 

m_ o número de gramas de boro presentes em um milhao de gramas de uranio , 

efeito da impureza-boro = m^ 

0 "equivalente em boro", que é* a massa de 

boro capaz de causar o mesmo efeito que a massa nu de elemento-impureza, s_e 

rá obtido igualando-se as expressões correspondentes aos efeitos do boro e 

da impureza _i e calculando-se a massa m^ de boro, i.e., 

S B m B - S. m. 

boro é correspondente ao chamado "coeficiente de perigo" (10), tão somente 

que nêste último caso o elemento referencia é constituido pelo uranio. 

Indicando por s^ a secção de choque para -

absorção de neutrons lentos, de um elemento-impureza i, expressa em 

cm /átomo; por A. o valor do átomo-grama desse elemento i (g/átorno-grama); 
1 ~"°2 

por N o número de Avogadro, ter-se-á que a área S^, em cm , que um grama -

do elemento apresenta ao fluxo de neutrons (ou mais rigorosamente, a proba 

bilidade do processo nuclear correspondente à absorção dos neutrons por um 

gx-ama do elemento-impureza) é 

s i 2 
s i "-xjflr- c m / s 
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e portanto o "equivalente em boro" m^ = EB serás 

equivalente em boro = EB=nig=nK S^/S.g 

ou seja 

EB = m B - m. (s./A.y ( s ^ ) 

Tomando os valores numéricos para as cons­

tantes 9- e A_ do boro como 
o o 

e 

s_ = 755 barns 

A B - 10,82 g 

tem-se 

s i / Ai 6 EB= m f i = nu — ^ ^ • g de impureza/10 g TJ 

A determinação do valor numérico do "equi_ 

valente em boro" para um dado material uranífero (urânio metálico ou óxi­

do cerâmico, por exemplo), cujas características de absorção parasítica -

de neutrons tenham se mostrado como convenientes para permitir a utiliza­

ção desse material como elemento combustível, indicará o valor limite a 

que deve satisfazer o "equivalente em boro" de um outro material uranífe­

ro que se pretende usar como elemento combustível. Evidentemente, só terá 

significado o "equivalente em boro" considerado para todos elementos-impu 

rezas, isto é, só terá significado o "equivalente em boro total" o qual se 

rá a somatória dos equivalentes para cada elemento» Dessa maneira poderá 

haver compensações nas quantidades de elemento-impurezas entre dois malc­

riáis que satisfaçam a condição de serem, ambos, atómicamente puros» Por 

exemplo, sob o ponto de vista nuclear, a quantidade de cádmio (ou o "equi 

valente em boro para cádmio) poderá ser eventualmente alta desde que o u 

rânio em estudo não tenha gadolinio, e vice-versa. 0 importante é que a 

somatória dos vários EB não ultrapasse um certo limite predeterminado, o 

qual tenha sido judiciosa e criticamente determinado experimentalmente. 

0 valor numérico do "equivalente em boro 

total" que tem sido costume adotar é o correspondente ao de padrões Merele 
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Darmstadt (26) com a especificação de EB (total) = 1,2 para as impurezas ex 

pressas em partes por milhão, referidas a urânio metálico, (ou 1,2 x 10 ^ 

quando as impurezas são expressas em percentagem). 

XIX-RESULTADOS ANALÍTICOS DO PUA PRODUZIDO NA USINA PILOTO 

© 

Conforme já foi assinalado, ponto de extrema 

importância seria o controle analítico do material produzido. A falta de _e 

quipamento de espectrografia ótica, no IEA, adequado para este tipo de aná 

lises forçou-nos a procurar comprovação da qualidade de nosso material em 

laboratórios ou grupos de pesquisadores com tradição comprovada nessa li­

nha de trabalhos de controle. Algumas partidas foram analisadas pelo "New 

Brunswick Laboratory", da Comissão de Energia Atômica Americana, por genti 

leza de C.J. Rodden e outras pela "General Atomic, Division of General Dy­

namics" nos Estados Unidos. 

Os métodos de análises adotados em ambos labo 

ratórios não permitiam a análise das terras raras e o adotado pela General 

Dynamics não analisava ainda o fósforo. Foi necessário então o desenvolvi­

mento do método analítico para este último elemento, usando a técnica de 

diluição isotópica (19)» e a determinação dos fatores de descontaminação -

para as terras raras usando também a técnica dos materiais marcados, con -

forme descrito em IV-J na Parte I do presente trabalho. Dessa maneira os 

valores em partes por milhão apresentados nas tabelas que seguem são obti­

dos diretamente para todos elementos, inclusive para o fósforo, nas amos -

tras de diuranato de amónio purificado, e para as terras raras por intermé 

dio do fator de descontaminação determinado em IV-3. 

Como o fator de descontaminação ê o fator glo 

bal para todas as terras, não seria possível o cálculo das descontaminações 

dos elementos de alta secção de choque para absorção de neutrons lentos, -

isto é, samário, gadolínio, disprósio e európio. Entretanto, o método de 

purificação proposto no presente trabalho não fraciona as terras raras e 

portanto a. proporção desses elementos relativamente ao total de terras ain 
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Sm 2 0 3 

Eu 2 0 5 

G d 2 ° 3 
Dy 2 o 5 

Gomo as terras totais representam c e r c a de 

0,2$ (0,25$ relativamente a UjO Q) no diuranato de sódio original, de a c o r ­

do com (22) , a proporção das terras de alta secção de choque na matéria -

prima é, aproximadamente, a dada na Tabela XII . 

Tabela XII 

.Proporção de Sm, Eu, Gd e Dy no 

Percentagem ppm 

S m 2 ° 3 0,075 75 

Eu 2 0 3 0,00015 1,5 

G d 2 ° 3 
0,0025 25 

0,0010 10 

A combinação dos fatores de descontaminação dados 

da eventualmente presente no material puro, é a mesma da do material origi 

nal, isto é, 0,1 do total de terras, de acordo com a análise apresentada -

em ( 22 ) . Melhor ainda, para se ter o valor de cada elemento mencionado em 

separado e não dos quatro em conjunto, pode-se tomar, aproximadamente, a 

proporção desses elementos na composição das terras raras da monazita bra­

sileira, de acordo com a análise dada por Krumholz e colaboradores ( 2 7 ) . A 

Tabela XI dá a proporção daqueles elementos de acordo com ( 2 7 ) . 

Tabela XI 

Proporção de Sm, Eu, Gd e Dy,-
Relativamente ao Total de Ter­
ras Raras, na Monazita Brasi -

leira ( 2 7 ) . 

2$ 
0,06$ 

1$ 

0,4$ 
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XX - DETERMINAÇÃO DO "EQUIVALENTE EM BORO" PA 
RA 0 URANIO PRODUZIDO NA USINA PILOTO» 

S m 2 ° 5 
Eu„0, 

G à 2 ° 3 

^ ¿ 3 

A Tabela XIV dá os valores dos "equivalentes 

cm boro" parciais e total para o DUA produzido na Usina Piloto. As secções 

de choque para o cálculo fora.m tiradas de Rodden (10), bem como as nuis 

saa atômicas. As impurezas são dadas em partes por milhão referidas a U -

e são os valores médios das análises da "General Atomic" e do "New Bruns­

wick Laboratory". Para as terras raras os valores são os obtidos com o 

coeficiente de descontaminação igual a 10 e para o fósforo o resultado ja 

nalítico 6 o obtido por análise direta do DUA pelo método proposto em (19). 

nas Tabelas II e IV da Parte I do presente trabalho, e mais ainda a descon 

taminação adicional obtida na precipitação do DUA com amoníaco gasoso em 

presença de SDTA, Tabela V, dá um fator de descontaminação total maior que 

10^. Admitindo um coeficiente de segurança para as operações da Usina,quan 

do comparadas com as -de Laboratório, da ordem de 10 , ter-se-á o fator de 

descontaminação para as terras como sendo maior que 10^ . Tomando-se, por­

tanto, este valor para o fator de descontaminação ter-se-á a proporção dos 

elementos de terras raras de alta secção de choque apresentada na Tabela -

XIII. 

Tabela XIII 

Quantidades de Sm, Eu, Gd e Dy no DUA Puro 
Calculadas com o Pator de Descontaminação 
Igual a 104 (ppm relativamente a U^O^). 

ppm 

0,009 

0,0002 

0,004 

0,003. 
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Tabela XIV 

Equivalente em Boro do PUA Produzido na Usina Pil6to 

* 
ppm s EB 

B " ¿ 0 , 1 755 ¿0,1000 
-tO,036 Gd *0,01 39100 
¿0,1000 
-tO,036 

Sm 0,01 8250 0,008 
Eu ¿0,001 4370 ¿0,001 
Dy 0,001 1100 0,001 
Cd ¿ 0 , 1 3315 ¿0,042 
In ¿ 0 , 2 190 ¿0,007 
Au ¿ 0 , 5 98 ¿0,004 
Li ¿ 1 71 ¿0 ,147 
Ag ¿ 0 , 1 62 ¿0,001 
Co ¿2 37 < 0,018 
Mn 20 13 ,2 0,007 
Pd ' 0 , 5 8,0 ¿0,001 
Sb <5 5,5 ¿0,0003 
As ¿ 5 4 ,1 ¿0,004 
Th 10 7 0,001 
Tl ¿ 2 3,3 ¿0,001 
Cr ¿ 5 2,9 ¿0,004 
Ni ¿ 1 4,6 

3,69 
¿ 0 , 0 1 1 

* Cu <1 
4,6 
3,69 ¿0,001 

Ga ¿ 1 2,77 ¿0,006 
V 42 5 ,1 0,059 
Pe 20 2,53 0,01 
Ge ¿ 0 , 5 2,35 ¿0,001 
K 45 1,97 0,032 
Sn ¿ 0 , 5 0,6 ¿0,001 
Pb 4,6 0,17 0,001 
Zn ' 5 1,06 ¿0,001 
Ba ¿20 1,74 ¿0,002 
Mo ¿ 1 -2,5 ¿0,0001 
P 11 0,9 0,001 

Al 15 0,23 0,002 
Si 81 0,13 0,006 
Bi ¿ 0,5 0,032 ¿0,0001 
Be ¿ 0,05 0,01 ¿0,0001 
Mg ¿50 0,063 •¿ 0,002 

< 0,42 

ppm relativamente a uranio metálico, 

s Secção de Choque em barns 

EB equivalente em boro 
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Comparação de Compostos de Urânio de Várias Origens 

1 2 3 4 5 6 IEA 

Ag 1 1 n.a : 0,3 '•1 •> n.a r 1 r.. ^ 0 , 1 
B 0,2 •fc 1 0,5 0,1 0, 1-0,2 \ 0,2 : <f 0,1 
Cd 0,2 -¿0,2 0,1 0,1 n.a 0,2 : 4 0,1 
Cr 10 n.a 10 • 8 20 10 < 5 
Cu 10 *1 5 5 20 50 < l 
Fe 35 12 75 40 50 -100 30 20 
Mn 5 ¿4 20 15 10 5 20 
Mo 1 a 2 5 n.a 1 <1 
Ni 15 <f2 10 8 50 15 < 1 
Si 20 <10 50 50 80 -100 20 81 
V 30 <20 n.a 10 n.a 30 42 
Dy 0,10 n.a n.a n.a n.a 0,10 < 0,001 
Gd 0,05 n.a n.a o,05 n.a 0,05 < 0,01 
Th 50 n.a n.a n.a n.a 50 10 
Al n.a ¿ 4 25 25 n.a n.a 15 
C n.a n.a 50 n.a n.a n.a n.a 
Co n.a «¿1 n.a 5 n.a n.a • < 2 
Mg n.a 1 30 n.a n.a n.a 50 
P n.a <20 10 50 n.a 50 11 
Pb n.a «£1 5 n.a n.a n.a 4,6 
Sn n.a ¿ 1 l n.a n.a n.a 0,5 
Zn n.a <20 n.a n.a n.a n.a < 5 
Li n.a n.a n.a 0,1 n.a n.a < 1 

0,96 0,76 EB 0,77 41,18 0,96 0,51 0,76 0,87 < 0 , 4 2 
0,8? 

n.a. análise nao indicada 

EB equivalente em boro 

l-(U^Og) Eldorado Mining and Refining Limited, Catalog March, 1959. 

2-(UF 4) Referência (28). 

3 - (U0 2 ) Spencer Uranium. Dioxide, Nucleonics January, 1960,pg. 14 . 

4-(U^0 Q) Merck Darmstadt, Referência (26) . 

5-(U metálico) Reatores franceses G-2 e G - 3 , referência ( 29 ) . 

6-(U0j) Fernald Refinery, referência ( 3 ) , 

IEA- ( U 5 0 8 ) . 

A guisa de comparação apresentam-se na Tabela 

XV as proporções de impureza em urârio de várias origens. 

Tabela XV 
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XXI - PISCüSSlO _ 

A comparação dos valores da última coluna 

da Tabela XV, isto é, do Ü J O q - IEA, com os valores das seis primeiras co. 

lunas, indica que o produto em questão está dentro das especificações ne­

cessárias para se considerar um material como atômicamente puro» 

0 valor correspondente à sílica, expressa 

como silício, está mais alto que os correspondentes para as amostras de £ 

rigem indicada na Tabela XV, com exceção do material usado nos reatores -

franceses G -2 e G-3<> Em verdade este elemento trouxe consideráveis difi " 

culdade3 aos problemas que tivemos que enfrentar, em especial para a aatá 

ria prima correspondente a lotes com mais de 2 , 5 $ d « sílica., 0 aquecimen­

to da solução decorrente da dissolução do diuranato de sódio a cerca de 

80 a C e a lavagem em sentido inverso das resinas^ após a carga, deu,bons 

resultados; entretanto, por razões ainda não identificáveis, não tem havi 

do uniformidade quanto a este elemento no produto final e algumas parti -

das tiveram que ser recicladas por causa da sílica» Entretanto, o silício 

é material de baixa secção de choque não constituindo assim elemento com 

o qual se tenha que preocupar sob o ponto de vista nuclear; por outro la-

do, não tem também constituído problema para a redução do diuranato de a-

mônio a dióxido de urânio, bem como à sinterização do mesmo, de acordo 

com Souza Santos e colaboradores (18)«, 

0 fósforo foi outra impureza que a princí_ 

pio, foi de difícil eliminação, sendo que, ainda na fase de trabalhos de 

laboratório, a proporção desse elemento no produto final era da ordem de 

3 0 0 a 500 partes por milhão, A lavagem das colunas de resina com ácido ní 

tricô diluido reduziu as proporções de fósforo de 3 0 0 para 4 0 partes por 

milhão; posteriormente, quando da lavagem da coluna em sentido inverso, _o 

peração esta feita para eliminação da sílica, a proporção de fósforo caiu 

de 4 0 para 1 0 partes por milhão. 
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Comparando-se a qualidade do material obtido 

em laboratório com o obtido em produção propriamente dita, na Usina, nota 

se que os elementos cujas proporções aumentaram na fase de produção foram -• 

magnésio, vanádio, manganês e ferro, conforme se verifica pela Tabela XVI» 

Tabela XVI 

Elementos Cuja Proporção no Material Puro 
Q é Maior Quando as Operações são Levadas a 

Efeito na Usina Piloto, em Comparação com 
as de Laboratório. 

Laboratório Usina 
(ppm) (ppm) 

Mg 0,9 50 
V < 2 42 
Mn 4 20 
Pe < 2 20 

A variação verificada, entretanto, nao chega 

a prejudicar o material, sendo que o equivalente em boro é bem menor que 

1 , 2 , conforme se vê pela Tabela XIV} além disso, de acordo com a Tabela XV, 

verifica-se que estes elementos estão dentro das variações normais para 

os materiais uraniferos de uma ou outra procedência. 

Todas as amostras de DUA produzidas em labo­

ratório deram um conteúdo de vanádio menor que 2 partes por milhão, ao pas_ 

so que o material da Usina tem apresentado aquele elemento na proporção de 

30 a 40 partes por milhão» E possível que haja alguma contaminação de va­

nádio, quando da precipitação do DUA, vanádio este proveniente do catali­

sador na fabricação do ácido sulfúrico, de procedência diferente do usado 

no laboratório» Entretanto, a quatidade não chega a causar preocupações 

no que diz respeito ao cálculo do equivalente em boro, conforme se vê das 

Tabelas XIV e XV a menos que esta quantidade venha aumentar, quando então 

se procurará solucionar o problema» 

Algumas partidas foram recicladas por terem 

sido contaminadas, na operação de precipitação do DUA, com sódio e potájs 

sio provenientes de EDTA de grau técnico» Após a purificação do EDTA por 
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dissolução com amoníaco e reprecipitação com ácido aquele problema foi je 

liminado. 

0 cálculo do equivalente em boro, apresen­

tado na última linha dr* Tabela XV, foi feito para os materiais _1, 2., JL» à> 

*L e 6_, usando-se as análises correspondentes a apenas os elementos daTa 

bela XV, com exceção do produto IEA. Para este o equivalente em boro foi 

calculado levando-se em conta um numero de elementos razoavelmente maior; 

estes elementos são os representados pela análise da Tabela XIV, e são em 

muito maior número que os elementos usados para o cálculo correspondente 

relativamente aos produtos de origem indicada na Tabela XV. Apezar disso 

o valor do equivalente era boro para o produto IEA é muito bom estando bas_ 

tante aquém do valor 1,2 aceito como limite. 

0 cálculo do equivalente em boro para as 

terras rara3 de alta secção de choque foi feito por intermédio do fator -

de descontaminação . estudamos, no momento, o método de diluição isotópi­

ca, analogamente ao que foi feito para o fósforo (19), para determinação 

direta das terras raras no próprio material purificado. Como o equivalen­

te em boro total é bera menor que o valor limite 1,2, isto é, 0,4 restaria 

uma margem de segurança de 0,8 para o caso da análise direta das terras -

darum valor maior que o achado indiretamente pelo fator de descontamina -

ção. As primeiras experiências levadas a efeito, de análise direta das 

terras no produto final, indicam uma contribuição menor que 0,2 para o e-

quivalente em boro, devida às terras. 0 equivalente em boro total passa -

ria a ser menor que 0 , 6 , o que ainda está muito aquém do valor limite. 
' ' © 

Deve-se notar ainda, o que ê de extrema lm 

portância, que os resultados analíticos da Tabela XIV, bem como o cálculo 

do equivalente em boro na me3ina Tabela, correspondem a material produzido 

na/ Usina Piloto propriamente dita e não em condições de laboratório onde 

é mais fácil um controle que permita chegar ao grau de pureza que 3e dese_ 

jar, praticamente. 
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