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RESUMO

A produgio de urfinio metilico ¢ uma fase importante na obtengdo da liga UsSi;. Esta liga serd utilizada
na confecedo de elementos combustiveis para o reator de pesquisa IEA-R1 do IPEN/CNEN-SP. A reagiio
magnésio-térmica do tetrafluoreto de uréinio permite que se obtenha o metal urinio de uma forma eficaz
e com qualidade nuclear. O rendimento compativel deve ser alto, devido ao alto custo agregado do mate-
rial enriquecido isotopicamente. Objetiva-s¢ também aumentar o rendimento da redugio na bomba de
reacdio para se evitar etapas quimicas posteriores para recuperagio de metal agregado na escéria de redu-
¢do. Desenvolve-se uma simulagfio de aporte térmico ¢ termodindmico. Mostrou-se que se deve atingir
niveis de temperatura da ordem de 1500°C no momento da reagiio. Conclui-se que a produgiio de urinio
metdlico enriquecido é factivel, com possibilidade de se atingir niveis de rendimento que sdo da ordem

de 90%.

INTRODUCAO

A obtengio de urinio metdlico enriquecido € uma
etapa essencial para que o programa de modernizacio do
reator [EA-R1 seja executado. Necessita-se urinio metilico
enriquecido para fabricagio de elemento combustivel a
base de siliceto de urinio (>80% de UsSis). Isto possibilita-
rd um anmento de poténcia deste reator de XMW para
SMW. Para viabilizar a fabricagio de combustiveis vem
sendo desenvolvida, no IPEN, a tecnologia de obtengio de
uriinio metalico enriquecido (20% em peso de =°U) [ 1].

Iniciou-s¢, em novembro de 1995, uma sequéneia de
experiéncias para s¢ produzir urinio metilico natural, vi-
sando-se estabelecer as bases de um processamento futuro
de urdnio metilico enriquecido a 20% de **U. Estas expe-
riéncias objetivam otimizar o reator de redugdo e os pard-
metros de processo para atender as especificagdes em ter-
mos das presencas de impurezas e melhorar o rendimento

do processo.

Em uma primeira fase, fez-se o projeto de um novo
reator para conter uma massa sub-critica com no maximo
3kg de urinio metilico contido. Foram feitas simulages,
em pressdo ambiental, do aquecimento no interior do rea-
tor, para se obter o gradiente de temperatura no processo
anterior ao da reagio magnésio-térmica. Nesta fase do
aquecimento, ocorre desumidificagfio da carga e dos de-
mais componentes internos da bomba (grafite e alumina).
A inadequagiio do processo de desumidificagfio implica em
um rendimento baixo por oxidagio de urinio pela dgua.

As redugbes magnésio-térmicas estfio ainda curso,
mas j4 se obtiveram resultados consistentes de rendimentos
maiores que 85% em peso de urdnio. Discute-s¢ também,
neste trabalho, a sequéncia experimental para a futura pro-
dugfio do urdnio enriquecido.

A tecnologia de fabricagio de urinio metilico de pu-
reza nuclear emprega a redugiio magnesio-térmica do te-
trafluoreto de uriinio (UF,). A produgfio de U;Si; é feita em
um forno a vicuo, tipo Sindus, que permite a obtencdo da
liga fundida a partir do urinio obtido pela magnesiotermia
adicionado da quantidade necessdria de silicio para gerar o



Figura 1 - Desenho esquemiditico da Bomba de Redu-
¢io para produgfio de Uriinio Metilico.

intermetalico desejado UsSi;. No IPEN, ja se produziu uri-
nio metdlico natural anteriormente, em escala produtiva.
Chegou-se a produzir dingotes de até 100kg. Atualmente, a
producio deste elemento serd feita por redugles que nio
serdo maiores do 3kg de urinio enriquecido, devido as res-
trigies impostas pelo reprocessamento isotdpico e aos ni-
veis de criticalidade enwvolvidos. Objetiva-se, no entanto,
um produto de alta pureza nuclear, ¢ com alto rendimento
de processo, devido ao custo envolvido neste material.

PLANO EXPERIMENTAL

Planejou-se uma sequéncia experimental de 10 rea-
¢les magnesio-térmicas, com UF, natural (sem enriqueci-
mento), em bombas de redugdo. Portanto, o presente tra-
balho apenas registra os primeiros resultados ja obtidos e
mostra 0§ parimetros que ji foram conseguidos até a
quinta experiéncia. Nos préximos ciclos operacionais, se-
rio simuladas as condigBes obtidas até o presente momento
(Maio 96).

Foi projetado e construido um novo reator de redugio,
em ago refratirio de dimensdes compativeis com a redugiio
de quantidades relativamente pequenas de urfinio. Os
componentes internos do reator sio constituidos de pegas
de grafite ¢ material refratirio. A Fig.  mostra um dese-

nho esquemitico do conjunto.

Foi feito um estudo de aquecimento em vazio, dentro
da bomba de reduglo, para se conhecer e modelar o au-
mento de temperatura do material no centro da carga.
Tenta-se analisar com isto o padrdo de temperatura neces-
sirio para deflagragio do processo de magnesiotermia.
Utilizou-se, para isto, no corpo do cadinho, um substrato
de alumina em pod, com um termopar central. A bomba fi-
cou fechada, mas nido lacrada. A Fig. 2 mostra um grifico
de aquecimento com as curvas médias de evolugiio da tem-
peratura, da setagem do equipamento, dos termopares ex-
ternos 4 bomba e do termopar colocado no centro do cadi-
nho.

Em relagiio ao volume interno do cadinho de grafite,
houve um aumento gradativo de volume desde a primeira
experiéncia até a quarta. MNesta ultima experiéncia, ele
atingiu o nivel descjado de aproximadamente 3800 cm® de
drea Util interna carga. Este nivel deverd ser mantido dora-
vante, pois se considera otimizado para o nivel de produ-
¢do almejado (max.3kg por redugdo).

TABELA 1 - Quadro de Experiéncias Magnesio-térmicas
para produgio de Urinio Metdlico

Programa | Experiéncias UNO1 a UNOS. Produgio de
Uréinio Metilico nfio enriquecido com no
méximo 3kg de produto metilico. Parame-
trizagfio do processo produtivo.

Reduzir uma carga de 6kg da mistura
UF+Mg

Preparagdo | Briquetes de ©100x50mm, com uma carga
de 20 tf. Prensa da Usina

Variagio gradativa do difimetro interno do
cadinho, desde a experiéncia UNO1 até a
UMNO4. A partir desta experiéncia se man-
tém constante até a UN10.

Operagio |Formmo ligado as 6h30, com setagem para
550°, As 8hs, mantém-se o patamar 550°C

por 4 horas, segue-se um aguecimento para
1000°C por mais 4 horas. Registra-s¢ 0
momento da reagio em torno das 14h30-
15h00. Desliga-se o sistema as 17hs.

Rendimento | de 84,2% a 90,3%
Produto

Objetivo

Dingotes com densidade aparente varidvel
de 17,9 a 18,3g/cm3. Aparéncia superficial
boa. Boa separagio metal-escoria.
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Figura 2 - Curva de Aquecimento sem carregamento.
Mostram-se tres curvas: a curva de ajustagem (set) da temperatura desejada no painel do equipamento, a curva média da
temperatura dos pirdmetros externos (média-ext) e a curva da média de temperatura interna (media-int).

Redugiio de Urfinio Metdlico. A carga da mistura (UF, +
~17% em peso de Mg) é feita em briquetes cilindricos. Es-
tes briquetes sdo obtidos por prensagem em uma prensa hi-
driulica com carga de 20tf (~64 kg/cm®) tendo dimensdes
de @100x50mm, Faz-se controle dimensional ¢ de peso de
todo este material produzido, A carga total consta de apro-
ximadamente 7 briquetes. O material residual, desagregado
dos briquetes, ¢ colocado nos intersticios da bomba ou na
base inferior do cadinho, de tal forma a preencher toda a
coluna interna do cadinho. Uma vez fechado o sistema, o
conjunto ¢ mantido lacrado. Coloca-se o0 material em um
forno vertical e com aquecimento por resisténcias. Con-
trola-se a partir dai a evolugfio externa da temperatura ¢ a
pressdo interna através de um mandmetro de relégio. A
4gua ¢ liberada pelo sistema através de uma valvula de ali-
vio de pressio (ajustada para 0,5atm). O vapor de dgua que
sai do sistema por esta vilvula é recolhida através de bor-
bulhamento em um béquer. Nota-se que esta liberagio da
umidade do sistema ocorre até aproximadamente os pri-
meiros 200 min apds o inicio de aquecimento da bomba.

Ma Tabela 1 estdo os resultados experimentais glo-
bais. Estes dados ji4 nos parametrizam para as demais €x-
periéncias em curso.

Apés o desligamento do forno, o material ¢ extraido
apbs o esfriamento completo da bomba. Espera-se em torno
de 36 horas. Todo o processo de abertura e extragio do
dingote ¢ manual. Faz-se a pesagem ¢ encaminham-se as
amostras para os laboratorios para a andlise quimica e
metalografica. A avaliagfio do teores de contaminagiio e

controle metalogrifico destas corridas serfo apresentados
futuramente, bem como, toda a caracterizagfio do produto.

Apresenta-se na Fig. 3 a evolugdo tipica de tempe-
ratura de uma bomba dentro do processo normal de aque-
cimento. Mostra-se neste diagrama o momento da reagio.

ANALISE DOS RESULTADOS

Simulagio da Temperatura de Redugfio, Baseando-se no
modelo cilindrico de transmissdo de calor, conforme suge-
rido por Poirier & Geiger [2], considera-se um perfil de
transferéncia de calor em um anel cilindrico. Simplificou-
s¢ 0 modelamento, sem perda de muita precisdo, que todo
0 conjunto bomba, alumina ¢ cadinho de grafite fosse um
linico corpo. A unica forma de transmissfo de calor consi-
derada ¢ a condugdo térmica fluindo do exterior para o in-
terior, Através deste modelo, chega-se que a temperatura
em qualquer ponto do sistema é dada por:
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Figura 3 - Curva de Aquecimento com carga. Curva tipica das experiéncias realizadas.

Onde T ¢ a temperatura em qualquer ponto do bloco,
T, ¢ a temperatura na superficie do bloco, T, ¢ a tempera-
tura no centro do bloco, r é o raio a partir do centro de car-
ga e, ¢ r, sdo respeclivamente os raios intemnos ¢ externos
do anel cilindrico considerado para o modelamento. O re-
sultado desta simulagdio para a regifio interna do cadinho
est4 apresentado na Fig. 4. A regifio tomada como referén-
cia foi em torno de 60mm, para cilculo da temperatura,
pois ¢ a regifio onde 0 material atingiria a condi¢do inicial
de reacfio (interface da parede do cadinho com o material).
Logo a reaglo s¢ di do diimetro mais externo para o cen-
tro do briquete. Pela observagio experimental, sabe-se que
a reaglo ocorre apds 400 min de aquecimento por este es-
quema, deduz dai que a regifio de temperatura critica € da
ordem de 800°C. Como se mediu na verdade alumina no
centro do cadinho, ¢ na realidade a substincia majoritiria
no processo real € o UF, & que tem a condutividade térmica
com uma ordem de grandeza menor que a alumina, con-
clui-se que a temperatura real atingida deva ser em torno
de 650 a 750°C, quando entdo deflagra-se a reagdio.

Considerando-se a reagio magnésio-térmica [3]:

UF+ 2Mg — 2MgF, + U AH = 49,85 kcal/mol

Como o calor liberado se transforma em acréscimo de
temperatura ¢ sabendo-se que o calor especifico médio
molar dos produtos é 48 cal/K entre 500-1750K, tem-se o
aumento de temperatura esperada para esta reagio seja de
1038°C. Espera-se, portanto, que no caso especifico dessa
montagem experimental que se atinja temperaturas da or-
dem de 1750°C, logo apds a reagio. Este nivel de tempe-
ratura é suficiente para fundir ndo s6 o urdnio formado,
mas também a escoria de MgF; que se funde a 1263°C.
Constatou-s¢, na observagio experimental que todos os
produtos da reagdo realmente se fundiram e separaram
adequadamente.

Redugdes Experimentais. Considerando-se apenas as cin-
co primeiras primeiras experiéncias realizadas, nota-se que
houve uma evolugdo em relagio ao rendimento de urdnio
metilico. Registra-se na literatura [ 4, 5] valores da ordem
de 93 a 97%, como rotineiros. Nio se sabe s¢ este nivel de
rendimento tdo alto serd atingido, mas isto é parte da pa-
rametrizagdo e controle que se fara doravante. Um trabalho
técnico a ser publicado futuramente relatard a caracleriza-
¢do quimico-fisica ¢ metalogrifica do urdnio metilico pro-
duzido nesta escala experimental.

O rendimento da reagio também ¢ afetado pela dgua
de cristalizagdio presente na molécula de UF,.nH;0 (n pode
variar de 1 a 5). Vendo sendo desenvolvido um trabalho de
otimizagdo do processo de obtengiio do UF, e de caracteri-
zagdo dos produtos obtidos, inclusive por andlise térmica
diferencial, com o objetivo de caracterizar a quantidade de
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Figura 4 - Simulagdo da Temperatura na Bomba de Redugdo.

O afastamento central significa a distincia em milimetros que se afasta do ponto central do cadinho. O set-point do forno
esta indicado esquematicamente no eixo de temperatura,

dgua presente na forma de dgua adsorvida ou de cristaliza-
¢io e de avaliar o rendimento de modo mais preciso.

A produgfio de urfinio metilico enriquecido a 20% ¢é
vista como factivel, face aos resultados obtidos em 5 testes
satisfatérios realizados no IPEN de um grupo de testes pre-
vistos com urfinio natural. O nivel de rendimento esperado
em producfio normal deve ser acima de 90%. A alotropia
isotbpica ndo deve influenciar no processo como um todo.
O tnico parimetro condicionante neste caso ¢ o custo
agregado ao material enriquecido. Por isto todas as simula-
¢Bes sio feitas em material natural, objetivando o maior
rendimento possivel. No entanto, o rendimento do processo
ndio indica perda de urdinio, pois ele poderd ser recuperado
a partir de processamento quimico nas escorias produzidas
DO Processo.

CONCLUSOES

E possivel se simular o comportamento térmico de
uma bomba de redugiio de uriinio. O trabalho experimental

de controle de temperatura mostrou que a temperatura de

inicio da redugdo magnésio-térmica deve ocorrer numa
faixa de temperatura entre 650 a 750°C. A temperatura
apds a reagdo deve atingir o nivel de 1750°C, em fungio da
exotermicidade da reagfio. Certamente, isto aconteceu nos
experimentos, pois o nivel de pureza ¢ densidade do urfinio
produzido foi alto, bem como se teve uma separa¢io nitida
de escoria ¢ metal, provando que esta separagio ocorren
em estado liquido. Estima-se que tenha sido da ordem de
1500°C, pois a escéria formada estava bem liquida e com
baixa viscosidade.

Conclui-se também que é possivel se produzir urinio
metilico, com rendimento razodvel, no nivel de 90% em
matenal metilico. Podendo-s¢ atingir niveis maiores com
recupera¢fio quimica do metal via processamento quimico
das escorias produzidas.
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ABSTRACT

The production of metallic uranium is an important
step to produce UsSiz. This alloy will be used in the fabri-
cation of fuel elements for the research nuclear reactor
IEA-R1 of IPEN/CNEN-SP. The magnesiothermic reaction
of uranium tetrafluoride allows to obtain metallic uranium
efficiently and with nuclear grade. The yield is expected to
be high , because the cost of isotopically enriched material
is high. It is aimed to improve the reaction yield inside the
reduction bomb to avoid following chemical steps for reco-
vering of metal from the reduction slag. A thermal and
thermodynamical approach simulation was developed. It
was found that a 1500°C temperature level is reached in
the moment of reduction. It was concluded that the pro-
duction of enriched metallic uranium is feasible, with pos-
sibilities of reaching levels of yield around 90%.
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