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RESUMO

Faz-se neste trabalho uma descrico sucinta da evolucéo dos trabalhos desenvolvidos no
IPEN que levaram ao dominio do ciclo do combustivel, em especial o processo de conversio do
urénio, culminando com o Projeto Converséo — PROCON, que produziu 34 toneladas de
hexafluoreto de uranio transferidas ao Centro Tecnolégico da Marinha — CTM/SP, para o
enriqueci mento isotdpico.

Apresenta-se um resumo dos processos industriais mais utilizados para a producédo de
fldor elementar e de hexafluoreto de uranio.

Considera-se também a producao de nitrato de tdrio puro, via extracdo por solventes, em
uso continuo no IPEN, com vendas no Pais para uso em camisas incandescentes de lampido. A
tecnologia de aproveitamento e purificagdo do torio por extracdo esta dominada, podendo-se
submeté-la ao projeto industrial quando necessario.

Finalmente apresenta-se um resumo dos procedimentos para o tratamento de solucdes
residudrias e 0 reaproveitamento de rejeitos de uranio, torio, terras raras e reagentes usados nos

ciclos do uranio e do tério, como nitratos e &cido nitrico.
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I. INTRODUCAO

A obtencdo do combustivel nuclear demanda muitas
operacdes e processos, desde o tratamento do minério de
urénio até se chegar a obter um material adequado para a
fabricacdo de elementos combustivels.

Partindo-se do minério que contém urénio preparam-
se concentrados cuja concentragdo de urénio atinge 80%,
sob forma de diuranato de sddio, de ambnio ou de
magnésio. Esse concentrado, conhecido como “yellow
cake’ é produzido comercialmente em 36 paises. Nos
Ultimos 50 anos tem havido um aumento na eficiéncia dos
Custos, na seguranca ocupacional e ambiental e no nimero
de opgdes técnicas disponiveis. As decisies de seguir este
ou aguele método de lavra ou linha de processo de minério
depende de fatores especificos do depdsito. Este segmento
da mineracdo € operado tanto pela iniciativa privada como
por empresas dos governos de diversos paises. Dos
mineradores de urdnio no mundo 43,1% sd0 empresas
governamentais e 56,9% sdo empresas privadag1,2,3]. A
literatura sobre o assunto € abundante sendo de dominio
publico.

A partir desta parte do ciclo as dificuldades para a
obtencéo do combustivel nuclear aumenta
exponencialmente, pois as tecnologias envolvem materiais

e técnicas cujo dominio é restrito a um ndmero pequeno de
empresas em um ndimero menor de paises.

Diferentemente dos processos de obtencdo do
“yellow cake’, nas décadas de 70 e 80 o conhecimento da
tecnologia envolvida na conversdo ndo estava disponivel
comercialmente e as informactes sobre materiais, processos
procedimentos, equipamentos, custos e insumos também
ndo estavam disponivels. Além disso, eram interpostas
dificuldades na importagdo de materiais e insumos
necessarios ao estudo e a construcdo de unidades pilotos ou
semi-industriais, de modo que coube ao Ingtituto de Energia
Atbmica - IEA, sucedido pelo Instituto de Pesguisas
Energéticas e Nucleares - IPEN, desenvolver pesguisa
basica e aplicada, tendo em conta as disponibilidades de
materiais e a capacitacdo da indlstria nacional.

ABRAO [4] descreveu o0  desenvolvimento
progressivo das varias atividades para a instalagdo do ciclo
do urénio, desde o concentrado (yellow cake) até o
hexafluoreto de urénio e, deste a0 elemento combustivel
para o reator de pesguisas tipo piscina lEA R-1.

Os primeiros estudos em escala laboratorial para a
purificagdo do urénio no IPEN (ex. IEA) iniciaram-se em
1959. O produto de partida era o diuranato de sodio(DUS),
entdo produzido pelo processamento industrial da monazita
na ORQUIMA, uma empresa privada posteriormente



estatizada e, em seqiiéncia, transformada na empresa estatal
NUCLEMON, hoje um departamento das IndUstrias
Nucleares do Brasil S.A.- INB.

O Projeto Conversdo - PROCON- consolidou as
pesquisas desenvolvidas pelas diversas equipes de
Engenharia Quimica do IPEN ao longo de mais de vinte
anos, tendo sido, no final de década de 80 e inicio da
década de 90, o responsdvel pela producdo nas usinas-
piloto, do hexafluoreto de urénio a partir do “yellow cake”,
compreendendo as operacBes de dissolucdo, de purificagéo,
de producdo de UO; , de reducdo e fluoretacdo para a
obtencdo do UF, de producdo detrolitica de fluor
elementar para a fluoracdo do UF, e obtencdo do gas UFs,
entregue a0 Centro Tecnoldgico da Marinha - CTM para
posterior enriquecimento de uranio.

Durante aguelas décadas de pesquisa o trabaho
conjunto com a indistria nacional permitiu desenvolver
equipamentos e materiais cuja tecnologia foi passada as
indlstrias participantes do esforco. O pais ganhou
experiéncia na tecnologia do ciclo e treinou mais de duas
centenas de técnicos (engenheiros, quimicos, fisicos,
tecnélogos, e outros) que hoje estdo usando seu
conhecimento tanto na &rea nuclear, como fora dela. O
Brasil teve seu nome projetado, sendo reconhecido
internacionalmente com nivel de qualidade nuclear.

Os acidentes nucleares de Three Mile Idand e de
Chernobyl determinaram uma mudan¢a no ritmo de
construcdes de centrais nucleares, modificando as curvas de
tendéncias de pregos dos produtos de urénio, levando a um
desaquecimento da producdo e a formacdo de estoques.
Esta tendéncia, delineada ja em meados da década de 80,
foi exponencidizada com a desagregacdo do Bloco
Comunista, que, além de colocar no mercado produtos ndo
contabilizados nas expectativas anteriores, gudou a
reprimir a demanda j& deprimida pelo fim da Guerra Fria,
estabelecendo uma conjuntura de mercado nunca prevista
em quaisquer dos cendrios que serviam de base as
projecdes e a politica. Deste modo, as empresas tiveram de
se adaptar a nova conjuntura procurando manter seus
mercados e diversificar as aplicagbes tecnoldgicas
embutidas.

Foram intensificadas as gestdes para salvaguardas
das atividades nucleares aumentando a precisdo das
auditoriass e da contabilidade do material nuclear,
facilitando o comércio de materiais anteriormente restritos.
Na conjuntura atual hd uma disponibilidade para compra de
UFs seja natural, sgja enriquecido, inimaginével dez anos
atrés.

Il. PROCESSOS INDUSTRIAIS MAIS UTILIZADOS
PARA A FABRICACAO DE UFs

A andlise dos processos utilizados por alguns dos
principais operadores mundiais nas décadas de 70 e 80
[1,2], incluiu as empresas Allied Chemical Corp (USA),
Kerr McGee Corp (USA), British Nuclear Fuels Ltd. (Gr&
Bretanha) e Comurhex (Franca).

O processo utilizado pela Allied parte de um
concentrado mais puro do que o utilizado pelos outros. O

concentrado é pelotizado, calcinado, reduzido, fluoretado,
fluorado em reatores continuos de leito fluidizado e
purificado por destilagdo fracionada. A purificagdo €
realizada no final do processo. A €ficiéncia da conversdo é
de 92%.

O processo da Kerr-Mcgee comega pela purificacéo
do concentrado com solventes. A seguir, faz a concentracéo
do nitrato puro diluido até o hexahidrato. As préximas
etapas incluem: a desnitracdo, que é feita em quatro fornos
horizontais continuos; a reducdo em reator de leito
fluidizado de dois estagios; a fluoretacdo em dois reatores
de leito fluidizado agitado mecanicamente; e a fluoracéo
em um reator tipo torre. A capacidade nomina instalada era
de 9000 toneladas métricas de uranio por ano.

A British Nuclear Fuels purifica o concentrado com
solventes, concentra o nitrato puro diluido até hexahidrato,
fazendo a desnitracdo em reator de leito fluidizado. A
seguir passa pelas etapas de hidratagdo (para aumentar a
reatividade em rosca dosadora). A reducéo e a fluoretacéo
s80 executadas em fornos rotativos e a fluoracdo em leito
fluidizado com leito de fluoreto de calcio.

A Comurhex e a Eldorado comegam pela purificagdo
do concentrado com solventes. O nitrato diluido puro
obtido é concentrado via precipitacdo do diuranato,
seguindo-se a secagem e calcinagdo em fornos de esteira,
reducépo e fluoretagdo em reator de leito mével continuo e a
fluoragdo em reator de chama. As reagBes no reator de
leito mével sdo exotérmicas e 0s reatores industriais so
sujeitos a instabilidade térmica, por isso a Franca espera,
anda na década de 90 reconstruir seus reatores de
fluoracdo, sendo uma das dternativas a rota com forno
rotativo. A Eldorado, do Canada faz também a fluoretacéo
via Umida. Recentemente a Allied-Signal e a Sequoya Fuel
constituiram a “joint venture” chamada CoverDyn, com
capacidade de processar 14000 toneladas de urénio por ano,
gue adota a conversdo direta do concentrado de urénio para
0 UFs, seguida da purificagdo por destilacdo fracionada do
UFs, 0 que possibilita a obtencdo do UFg puro, sem a
presenca de voléteis como o HF.

O processo adotado pelo Projeto Conversdo do IPEN
€ similar ao da Comurhex. O concentrado € inicialmente
purificado por extragdo com solventes. O nitrato diluido
puro assim obtido € concentrado por precipitacdo do
diuranato. A seguir a secagem e calcinacdo é feita em um
Unico e curto forno de esteira. O UO; é, entdo reduzido e
fluoretado em reator de leito mével continuo em L. A
fluoragdo do UF, com flUor elementar se da em reator de
chama. Foram também estudadas no IPEN rotas
aternativas.

I11. APRODUCAO DE FLUOR

A producdo do fllor elementar € uma etapa comum
atodos os processadores. O fltor é produzido por eetrélise
do eletrolito fundido KF.2HF, numa temperatura de 85°C a
95°C, numa célula eletrolitica, geramente construida com
mond usando anodo de carbono amorfo e catodo de ago
carbono. O insumo basico é o fluoreto de hidrogénio
anidro.



As principais instalagbes industriais nos Estados
Unidos sdo da Air Products and Chemical Corp e da Kerr-
McGee. A producdo das plantas de Oak Ridge, Paducah e
Portsmouth néo é comercializada. No Canada é a Eldorado
Nuclear Fuels. As principais plantas comerciais para
envasamento do fltor na Europa sdo: British Nuclear Fuels,
Imperial Smelting Corp, na Inglaterra; Ugine-Khulman, na
Franga; Montecatini-Edison, na Itdia; e Kalie-Chemie, na
Alemanha. No Japdo a comerciaizacdo é feita pela Asahi
Glass Co. Ltd. [2].

A Dissertacdo de Mestrado de SILVA [5], no IPEN,
focalizando o comportamento do carbono amorfo usado
para &nodo na célula de fldor fabricado pela indistria
nacional em comparacdo com o importado, aborda também,
de uma maneira completa, 0 desenvolvimento da célula de
flor elementar no IPEN, levantando problemas
tecnol 6gicos a serem pesquisados e resolvidos

A planta demonstracdo de producdo de fldor no
IPEN, com capacidade de producdo de 3 kg de fldor por
hora, contou com duas células eletroliticas com capacidade
nomina para 6000A (até hoje ndo foi operada a
6000A),uma unidade de preparacdo do €eletrélito, um
sistema de aguecimento/arrefecimento, um sistema de
alimentacdo de HF e uma unidade de aimentacdo de
energia elétrica.  Presentemente para serem utilizadas
carecem de investimento em manutencdo e reposicéo de
pecas, bem como partes de uma das células.

IV. SOLUGOES E SOLIDOS RESIDUARIOS NAS
UNIDADES-PILOTO DO IPEN

O IPEN/CNEN/SP, trabalhando desde os anos 60 no
ciclo do urénio [6] e mais tarde no ciclo do torio [7],
estabeleceu uma tecnologia propria para estes dois
elementos. Por muitos anos o materia de partida, o
“concentrado” de urédnio e toério, era proveniente da
industrializagdo das areias monaziticas brasileiras. Somente
nos ultimos anos passou o0 IPEN a usar o “yellow cake”
produzido nas instalagbes de Pogos de Cadas, MG. O
“yellow cake” proveniente da monazita era um diuranato de
sodio (DUS) e foi todo transformado nas unidades de
purificag@o de urénio no IPEN. O “concentrado” de urénio
recebido do complexo industrial de Pocos de Caldas € um
diuranato de aménio (DUA).

Os “concentrados’ de torio sdo todos provenientes
da monazita. A unidade de purificagdo de torio no IPEN
operou usando um produto denominado OCTO
(oxicarbonato de tério), cuja analise quimica esta na Tabela
1 e mais recentemente passou atrabalhar com o sulfato de
torio cristalizado. Fizeram-se também experimentos
usando-se um produto bruto de tério denominado “Torta
"n.

Para os dois elementos os trabalhos de purificagdo
iniciam-se com a dissolugdo do “concentrado” com é&cido
nitrico para a obtencdo dos correspondentes nitratos. A
dissolucdo nitrica é feita a quente, seguida de digestdo para
a insolubilizagdo de silica, passando entdo por uma
filtracdo. Para o uranio usa-se um agente sdlido coadjuvante
de filtragdo (celite), resultando um produto solido

denominado internamente de “torta silicosa’. Esta é lavada
para a remocdo da quase totalidade do uranio, ficando um
teor muito baixo em U. Esta torta est4 acondicionada em
tambores e estocada. N&o oferece qualquer risco a0 meio
ambiente e a0 homem.

TABELA 1. Composicdo Quimica do Oxicarbonato de

Torio(OCTO)
Componente Teor (%)
ThO, 50-85
R,Os* 04a2
TiO, 0,08a0,12
SO, 0,04 a0,08
Fe,03 0,02a0,03
P,Os Até 0,06
SO~ Até0,21
U 0,0005 a 0,002

* Oxidos Totais de Terras Raras

A purificagdo do nitrato de urénio(V1) e do nitrato
de tdrio é feita pela tecnologia de extracdo por solventes
usando-se fosfato de tri-n-butila (TBP) diluido em varsol.
Nos dois casos usam-se colunas pulsadas [7,8]. Tanto na
purificagdo do nitrato de uranilo como na do nitrato de tério
resulta, da coluna de extracdo, uma solucdo aquosa
contendo as impurezas néo extraidas e algum uranio e torio
residuais . Estas solugdes sdo conhecidas como refugado
(“refinate”) e contém, aém das impurezas que
acompanhavam o uranio e o torio, também nitratos e &cido
nitrico livre. Estes refugados apresentam ainda uma leve
radioatividade devido a presenca de alguns descendentes
das familias naturais do tério e do uranio.

Na tecnologia de purificagdo do urénio, para a
obtencdo do produto nuclearmente puro, um dos produtos
intermedidrios € o diuranato de aménio (DUA), de elevada
pureza quimica, obtido pelo tratamento da solu¢do de
nitrato de uranilo com aménia (NHs). A separacdo do DUA
apos a precipitacdo é feita por filtragcdo. O filtrado constitui
uma solucdo de nitrato de amobnio contendo apenas tragos
de urénio (2 a20 mg/L) e muito fracamente radioativo.

As principais operacfes na unidade de demonstracdo
de concentrado de urdnio até o grau de pureza nuclear
iniciam-se com o recebimento do “yellow cake” e terminam
com a producdo do trioxido de urénio. As principais
operacOes sdo:

1) recebimento, pesagem, amostragem e andlise
do concentrado

2) dissolucdo e digestdo a quente do concentrado
com &cido nitrico

3) filtracdo e acerto da concentracdo de urénio e
da acidez do nitrato de uranilo

4) purificagdo por extracdo com TBP-varsol em
colunas pulsadas

5) precipitagdo do urénio como diuranato de
amoénio (DUA)

6) filtracBo e secagem do DUA, seguida de
calcinagdo aUO3



Deste modo, na primeira fase do ciclo do
combustivel do urénio, da purificaco do concentrado até a
producéo do UO3, resultam trés produtos residudrios:

O primeiro é sdlido e constituido pelatorta silicosa
gerada durante a digestdo &cida do concentrado. Este
residuo contém principalmente silicio na forma de SiO2
desidratado, junto com o celite adicionado e outros
elementos em menores teores. Esta torta eficientemente
lavada com é&cido nitrico e depois com é&gua, para a
eliminacdo do urénio e do &cido nitrico, ndo constitui
problema, sendo seu teor de urénio muito baixo (<0.01%).
Seu nivel de radioatividade também é baixo, sendo a
principa contribui¢do o torio- 234 (24,1 d de meia vida), o
primeiro descendente do urénio—238.

TABELA 2. Torta Silicosa da Filtragdo do Nitrato de
Uranilo Determinacao Espectrogréfica

Elemento(%0) TortaE TortaG
U 0,66 <0,01
Cr <0,01 <0,01
Ca 0,20 0,015
Ti <0,067 0,41
Th 0,21 <0,01
Fe 0,67 0,19
Ni 0,015 <0,01
Zr 0,59 0,35
Mn 0,016 0,036
Cu 0,028 0,020

O refugado de urdnio é o segundo produto
residuédrio, considerado 0 mais sé&rio no ciclo do urénio,
quer do ponto de vista econdmico, quer ambiental, € a
solucdo aquosa apls a extragdo do urdnio na primera
colunapulsada. Este residuério contém algum urénio, todas
as impurezas origindmente contidas no concentrado de
uranio, entre elas ferro, sddio, amdnio, terras raras e torio,
cloreto, sulfato, fosfato e algum silicio. A maior parte do
urénio nesta solucdo residuaria origina-se no inicio da
operacdo da coluna de extragdo, quando o sistema de
extracdo ainda ndo atingiu o equilibrio e também no
momento em que se interrompe a operacdo de extracdo.
Este refugado contém também todos os descendentes da
familia natural do uranio que ndo foram separados durante a
producdo do “yellow cake’” ou que se regeneraram
parcialmente, especiadmente o primeiro descendente do
urénio-238, isto €, o torio-234.

O terceiro produto residuério € liquido e se constitui
no filtrado do diuranato de aménio. Este filtrado contém
principalmente nitrato de ambnio e € levemente acalino. A
sua concentracdo de urénio variade 2 a 20 mg/L. Nele ndo
se encontram outros descendentes do urénio ,pois ficaram
no refugado da coluna de extracéo. A preocupagdo maior €
o rédio-226, ndo detectado no filtrado do DUA, o que
significa seguranca na hip6tese de seu uso como
fertilizante.

Refugado do Tério.

Como mencionado anteriormente a unidade de
purificacdo de tério opera com o mesmo principio da
unidade de purificagdo do urénio, isto é sistema
Th(NO3)s/HNO,/TBP-varsol. Usa-se também nesta
unidade a tecnologia de extracdo com colunas pulsadas,
mas do tipo “coluna composta “[7] para as operacfes de
extracdo e lavagem. O refugado da coluna de extracéo
contém principalmente nitrato de sodio e &cido nitrico em
excesso, nitrato de torio ndo extraido e, principalmente, as
terras raras que acompanhavam o tério. Este refugado é
trabalhado posteriormente para o reaproveitamento do tério
e das terras raras. Para isto ele deve ser condicionado para
ser submetido a nova extracdo com TBP-varsol. Uma
opcdo é o tratamento do refugado com hidroxido de sodio
para a precipitacdo dos hidréxidos de tério, terras raras,
ferro e outras impurezas precipitaveis como hidroxidos.
Segue-se a redissolugdo com éacido nitrico e reacerto das
condicles para a nova extragao.

Reaproveitamento Atual de Uranio, Tério e Terras
Raras Residuarios.

Até agora, nas unidades de purificagdo de uranio e
torio, o reaproveitamento destes elementos e mais as terras
raras tem sido feito pela simples neutralizacdo com
hidréxido de sodio e precipitacdo dos correspondentes
hidréxidos. Estes sdo armazenados para futuro tratamento
quimico. Os hidroxidos sdo filtrados e o nitrato de sodio
correspondente é depositado comumente, o que significa
uma perda do &cido nitrico e dos nitratos. Esta situagdo
serd completamente revertida usando-se o fluxograma ja
estudado no IPEN para o aproveitamento do &cido nitrico,
do urénio , do tério e dasterrasraras.

Reaproveitamento Total de Acido Nitrico, Uranio, Tério
e Terras Raras.

Fizeram-se os estudos, em escala laboratorial, para
0 reaproveitamento praticamente completo de acido nitrico,
urénio, tério e terras raras [9].A fase iniciad deste
reaproveitamento consiste na destilagdo do &cido nitrico
livre, o qual é reciclado . Para a completa transformacdo
dos nitratos faz-se a adicdo de &cido sulfurico e em seguida
destilase. Recuperam-se, assim, o &cido nitrico livre e os
nitratos, os quais sdo liberados na destilagdo com o auxilio
do é&cido sulfdrico.

Para o0 estudo, usando-se o refugado da usina de
purificagdo do uranio, empregou-se solugdo residué&ria da
coluna de extracdo do urénio (Tabela 4), resultante da
extracdo de uma solucdo de alimentacdo cuja composicao
estana Tabda3[9].

TABELA 3. Composi¢éo da Solucdo de Alimentacéo da

Coluna de Extragéo de Uranio
Nitrato de uranilo (U g/L) 270 a 286
HNQO; livre (M) 0,7al5
Nitrato total (NO3', M) 4,7a5,0
Densidade (g/cm’) 1,470 a 1,480




TABELA 4. Composicéo da Solucdo Residuéria

(Refugado) de Uranio
Nitrato de uranilo (U g/L) 0,04 a2,00
NO; livre (M) 0,60a1,40
Nitrato total (NO3', M) 30a 35
Densidade (g/cm’) 1,105 a 1,110

Propuseram-se trés model os de destilagéo [9], sendo
0 terceiro considerado o mais conveniente. Segundo este
modelo faz-se a destilaco inicialmente sem adicdo de
acido sulfarico, obtendo-se um destilado de maior volume e
concentracdo muito baixa em HNOs;, o qual podera ser
reciclado. Em seguida faz-se a adicdo do &cido sulfirico e
destila-se praticamente a totalidade do HNQOs. O residuo é
constituido por sulfatos de uranilo, de sddio ou aménio e
outras impurezas, contendo também algum &cido sulfirico
livre. Este residuo sulfirico é removido com o minimo de
agua e reciclado para a usina de obtencdo do “yellow cake”,
sendo usado para lixiviar o minério. Na tabela 5[9]
encontram-se os dados referentes a0 modelo “C” de
destilacao.

TABELA 5. Modelo “C” para destilagdo de HNO;z; em

Refugado de Uranio
Fracdo Vol.(mL) | Temp.(°C) | Tempo HNO;
(min) recup. (M)
1 385 120 70 0,17

2 118 120 125-140 11,87

500 mL refugado

50 mL H,S0, adicionados apds a primeira fracdo

HNO; total recuperado: 2,94 mols/L refugado

Residuo sulfdrico isento de nitrato

Massa residual de sulfatos: 138 g, removida com 70 mL de
agua, dando volume fina de 100 mL, dos quais 50 mL
sdlidos e 50 mL solucdo. Nesta ha 3 g U/L, correspondendo
a 0,30 g U/L derefugado

V. CONCLUSOES

O Brasil, na década de 80 dominou a tecnologia do
ciclo do combustivel. No que diz respeito a conversdo,
produziu 34.766,80 kg de UFe.

A andlise da evolugdo dos processos de UFg, usados
pelas grandes produtoras, mostra que 0S processos usados
para a obtencdo do hexafluoreto de urénio sdo hoje mais
influenciados pela lel de mercado do que o eram ha vinte
anos atrés, o que fez com que as pesquisas se
desenvolvessem em busca da competitividade, de tal modo
que as linhas de producéo procuraram diminuir ao maximo
0 ndmero de etapas do processo.

O panorama da conversdo no Brasil deixa claro que
existe um espaco a ser ocupado. O desenvolvimento do
conhecimento se fez gradativamente, com a formagéo de

recursos humanos e desenvolvimento de materiais e
equipamentos e 0 acompanhamento pari passu dos
progressos do conhecimento e dos avangos tecnoldgicos
gue permanecem ocorrendo em qualquer campo
tecnolégico. A ndo retomada das pesquisas em escala
semi-industrial coloca o Brasil em posicéo de desvantagem.
E fundamenta que continue a formago de recursos
humanos, bem como as pesguisas e que 0S progressos
tecnol Ogicos sgjam repassados as indUstrias de modo a ndo
haver perigo de solucdo de continuidade no abastecimento
do combustivel.

Se, por um lado, a franca disponibilidade do UFs no
mercado hoje ndo permite que se incentive a produgdo a
custos ndo competitivos, por outro lado incentiva que se
desenvolvam pesguisas em tecnologias que barateiem o
custo da producdo. Por exemplo: tendo em vista os projetos
existentes no IPEN na rota do leito fluidizado, pode-se
pensar, a curto prazo, na continuidade das pesquisas nesta
linha, procurando solucbes para os problemas ja
identificados

A longo prazo pode-se encetar estudos em linhas de
processos que ndo foram perseguidas no IPEN nas décadas
precedentes devido a total concentracdo de esforcos na
producdo do UFs, naquela época. Assim, por exemplo, a
purificagdo por destilacdo fracionada no final do processo é
uma tecnologia que ndo dominamos, mas que leva a uma
diminuicdo do nimero de etapas do processo e tem
possibilitado a implantagdo do complexo industrial na boca
da mina, baixando o custo a niveis muito competitivos.
Dever-se-a enviar para o exterior dois pesquisadores que
possam adquirir know how e, ao voltarem, nuclear um
grupo de pesquisa nesta linha.

No Brasil estd decidido que a producdo de “yellow
cake” para suprir a demanda das trés usinas de Angra nos
proximos 15 anos vird do minério de Lagoa Red. E
fundamental que se desenvolvam pesquisas a partir da
matéria prima nacional. As condi¢gdes do minério, a
localizagdo geogréfica, a disponibilidade de energia para a
reducdo eletrolitica, a garantia de mercado e a inexisténcia
de pressdes de producdo durante a fase de pesquisa sdo
condicionantes favordveis para que se pratiqguem
tecnologias que nas décadas precedentes ndo tiveram
condicdes de serem analisadas. A busca da simplificacéo
do processo indicou tendéncias a se fazer o tratamento na
boca da mina (inclusive até a reconversdo) de modo a
diminuir o transporte e aincentivar e facilitar a reciclagem.
Este procedimento, aém de mais barato, € ecologicamente
mais correto.

E de interesse prosseguir os experimentos visando
obter UF, via aquosa, com densidade e consisténcia menos
gelatinosa do que a ja obtida na Unidade Piloto UF, v.a.,
bem como a pesquisa de especificagbes de meios filtrantes
compativels com a acidez da suspensdo e usada em escala
industrial. O custo elevado de HNO; do HF anidro e das
etapas que requerem alta temperatura e consumo elevado de
energia, reviveu o interesse da indUstria pelo método Umido
e de reducdo €eetrolitica mais direto para obtencdo de UF,.
Este método, dito direto, tem também potencia para
aplicacéo na etapa de reconversdo apds reprocessamento do
elemento combustivel irradiado.



A definicdio das condigdes que levem a alta
solubilidade do urénio no sistema fluoreto-sulfato, permite
visualizar um método econdmico e eficiente para obtencéo
do UF, viaaquosa.

No que diz respeito as solucgdes residuérias conclui-
se que o principal refugado é o das colunas de extracao,
tanto para o uranio como para o tério. Ap0s tratamento com
acido sulfdrico para a dedtilagdo do é&cido nitrico, o
residuario do urdnio, agora na forma de sulfato, podera
retornar a lixiviagdo do minério de urdnio. Esta
recomendacdo ainda ndo esta em pratica, mas deverd ser a
resolucdo adotada, com a qual ndo havera residuo a ser
depositado.

O IPEN trabahou intensamente em escaa
laboratorial para desenvolver o processo quimico aqui
apresentado e destinado a deposicdo dos produtos
residuarios da primeira parte do ciclo do combustivel de
urénio. Demonstrou-se, em escala laboratorial, que a
recuperacdo do &cido nitrico na principa solucdo
residudria, originada na coluna de extracdo do uranio por
solventes, podera ter todo o seu contedo em nitratos e
acido nitrico reaproveitado apos destilagdo com o auxilio de
acido sulfarico. Conseguiu-se obter é&cido nitrico de
concentragdo entre 10 e 11,7M, o qua pode ser usado
diretamente na dissolucdo do “yellow cake’. Ideamente
esta tecnologia devera ser aplicada a unidade piloto e
depois transferida para a usina industrial.  Pretende-se
mesmo a transferéncia desta tecnologia para aém da area
nuclear, resolvendo problemas de poluicdo e remediacdo do
meio ambiente.

O segundo produto residuario liquido resultante da
purificagdo do urénio é o filtrado do diuranato de ambnio, o
qual ndo apresenta maiores dificuldades. Seu nivel de
radioatividade € muito baixo e a concentracdo de uranio
também, mantendo-se no intervalo de 2 a 20 mg U/L. Isto
permite a hipétese de seu uso como fertilizante. Neste
residuario a preocupacdo maior seria a presenca do rédio-
226 (1600 anos de meia vida), mas este radionuclideo esta
praticamente ausente, tendo sido removido durante o
tratamento da lixivia sulfdrica para a obtencdo do
concentrado na forma de diuranato de aménio, ou sga, o
radio € confinado na propria usina de producdo do
concentrado. No filtrado do DUA nuclearmente puro a
atividade especifica € < 1 pCi/L. Este valor permite 0 uso
deste residuario com toda seguranca.
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ABSTRACT

This paper consists of a concise description of the
evolution of works developed a IPEN which led to the
domain of the nuclear fuel cycle, specialy referent to the
uranium conversion process, culminating on the Projeto
Conversdo — PROCON, that produced 34 tons of uranium
hexafluoride transferred to the Centro Tecnoldgico da
Marinha — CTM-SP for isotopic enrichment. It is presented
a resume of the more utilized industrial processes for
production of eementary fluor and of uranium
hexafluoride.

It is also considered the production of pure
thorium nitrate, via solvent extraction, a routine at IPEN’s
plant, commerciaized to gas mantle industries in Brazil.
The recovery and extraction technologies of purification of
thorium is fully dominated, ready to be submitted to an
industrial project when necessary.

Finaly, it is presented a summary of the
procedures to the residuary solutions treatment and
recovery of uranium, thorium and rare-earths from wastes
as well as reagents used on uranium and thorium cycles, as
nitrates and nitric acid.



